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1 • 
nur zur 
z 
haben, zur 
Linie der was 
satz der s 
ten . Zum weiteren lwe Er-
Brennstoffe Erdöl und Erdgas und zur besseren 
Ausnutzung vorhandenen Urans werden fortgeschrittene Re-
aktorlinien für die Zukunft ver , und zwar Schnel r Brüter 
und Hochtemperaturreaktor. 
Die Kernforschungsanlage Jülich sich seit nunmehr 20 
Jahren mit Forschungs- und Entwicklungsarbeiten den gas-
gekühlten Hochtemperaturreaktor. Dementsprechend konz 
sich das Forschungsprogramm zur Entsorgung primär auf diesen 
Reaktortyp. 
Die Anwendung Strom-
erz in 
HTR hat 
Zukunft sondere Bedeutung 
. Langfri wird durch lbare Auskopplung der 
nuklearen Energie in Form von Proz aus Hochtemperatur-
der und Erdgasanteil, z. B. für 
uno oie Was eugung, enkt werden 
Nutzung , so 
von Brenn- von ent-
muß 
in Bio-
I zu I 
s 
s Brenns sen . Bei 
- 2 -
Brennelemente werden s igesetzt. Die Haupt-
s Auflöserabgases sind nicht die Spaltgase, 
im Lösen von oxidischem Brennstoff als Reaktions-
Ideten Stickoxide und die mit der allgemeinen 
luft in das Abgas gelangenden Sauerstoff- und Stickstoff-
tors 
2 • 
• 1 
mente 
trum 
im folgenden noch gezeigt wird, müssen die oxi-
Gase Sauerstoff und Stickoxide aus dem Abgas ent-
soll eine Alternative zu den bisherigen 
bekannten Verfahren vorstellen, wobei ins-
sche Methode von Interesse ist. Zusätz-
Wertung zwischen katalytischen 
Rekombination vorgenommen. Im Rahmen der Ent-
eine Entsorgung des Hochtemperaturreak-
Kernforschungsanlage Jülich werden nur die Be-
Auflöserabgasbehandlung der HTR-Brennelemente 
j 
von U 233 als 
von U 235 
. Pu 239 
zeit von 1,59 
lementtypen 
und hexagonale 
. Durch 
s 
• U 233 
Natur 
(100 % 
In 
Form von 
1 • Der 
Form 
2. Der 
3. 
Konz 
Eine 
s 
2.2 Das 
In 
e 
Das 
und ist 
mantel 
Brenn-
Form 
vor 
232) 
vor /1/. 
/1/. 
) /1/. 
2) • 
f 
e 
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1 
nur aus 
im 
Brutstoff 
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genommen. 
e 
aus 
Brenn-
s 
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TRI SO-
1 
f 
in skussion 
(Siliz 
vor ( 
, so-
Brenn-
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~_ Schwermetall in Graphitmatrix 
schwermetautreier Gmphitmantet 
Bild 1: THTR-Brennelementkug,el 
(Th,U) 02- Kern 
Pyrokohlenstoff-Pufferschicht 
Pyrokohlenstoffschicht (dicht) 
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2.3 Das 
Der wichtigste Entsorgung liegt in der Aufarbeitung 
abgebrannten , die die möglichst quantitative 
Abtrennung Spaltprodukte von dem in den Brennelementen ent-
Kernbrennstoff und zum Ziel hat. Die ange-
wandten Aufarbeitungsverfahren sind der sogenannte PUREX-Pro-
zeß für die U/Pu-haltigen Brennelemente der Leichtwasser- und 
der Brutreaktoren /16/ und THOREX-Prozeß für die Th-haltigen 
* Brennelemente Hochtemperaturreaktors /5/. Im Head-End des 
PUREX-Prozesses eine mechanische Zerkleinerung der 
Brennelemente und lösung. Die radioaktiven Gase wer-
den frei. Der gesamte Vorgang verläuft diskontinuierlich. 
Beim ~Brennelement gelangt neben dem Spalt- und Brutstoff 
auch ein Großteil Moderators in den Wiederaufarbeitungs-
prozeß. Vor der Auflösung der Schwermetall teilchen im THOREX-
muß shalb in Vor erst der Graphitmoderator 
vom 1 Trennung kann sowohl 
JUPITER ist 
Weg erfolgen /3/. Für 
im Bau befindliche 
Aufmahlung Brennele-
mentes und anschI Verbrennung der Graphitmatrix in 
Wirbelschicht vorgesehen. e Brennstoffpartikeln fal 
als Asche an. Im Anschluß daran erfolgt die Auflösung der Par-
tikeln, wobei die radioaktiven Gase 
2.4 Aufbau 
1 
t. 
Is Pu s E 
igesetzt werden. 
s 
kon-
wesent-
3) /4/. 
extern 
LEU-Brennstoffs tritt 
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Thorex - Reagenz 
Par tikeln - Zugabe 
____ r--. Produktablauf 
1 1- 3 : 
.4'1 
2 
fI 
HOL 
/4/. 
• 2.5) zt am 
1 sen 
1 
, 
2.5 Das 
Das 
0, M HF. 
F -Ion 
Der Zusatz 
1 es 
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. Der Auf 
e 
aus 
Zusatz von 
13 
s 
se 
M 
von 
3 
für die 
0,1 
zur 
hat /5,6,7,8/. 
s 
en-
its-
Unter-
zur 
zuge-
. In erster 
. Zum 
3. 
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Auflösung freigesetzten und mit der Spülluft aus 
beförderten gasförmigen Stoffe werden eingeteilt 
, Aerosolen, Halogenen, Metalloxiden, Stick-
und Radiolysewasserstoff. Diese Abgase müssen auf jeden 
Behandlung unterworfen werden. Im fol-
iell die Entstehung, die Toxizität und die 
Möglichkeiten zur Zurückhaltung der bei 
von U-Th-Mischoxid-Partikeln freiwerdenden Ab-
Daten der unten behandelten Abgaskompo-
nenten 1 zusammengefaßt. 
3.1 
1 • 
U 235 
23 
3) wird im HTR-Brennelement aufgrund 
Kernprozesse gebildet: 
+ n 
Spaltung (im Mittel 
ternäre Spaltung) 
+ 3H + A + B. 
jede 104te Spaltung von 
2. von Lithium im Graphit /9/ 
/1 
+ n 
+ n 
+ + a 
+ + 
+ + n + 
zu z 
te 
samte 
so 
se End 
3.2 Krypton 
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4.2). Da 
-800 e), 
und kann auf 
das 
Krypton ist ein und Zerfallsprodukt, das im Reaktor 
bildet wird. Das Kr 8 sotop t radioaktiv und zu 99,6 % ein 
Betastrahler und zu 0,4 % ein Gammastrahler mit einer Halb-
wertzeit von 10,76 a. Es gehört zur Gruppe der Strahler m 
ner relativ geringen Radiotoxizität /10,11/. Da das Krypton ein 
Edelgas mit der normalerweise chemischen Wertigkeit Null ist, 
sind Einlagerungen in den organischen Körper bisher nicht be-
obachtet worden. Als kritisches Organ wird die Haut angegeben /12/. 
Bei normalem Kernkraftwerksbetrieb wird in den Brennelementen 
bis zu 99,9 % des Kryptons zurückgehalten. Bei der Wieder-
aufarbeitung der abgebrannten Brennelemente wird fast das 
samte bei der Kernspaltung entstandene Kr freigesetzt. Bei der 
Aufarbeitung von HTR-Brennelementen wird ein Teil des Kryptons 
bei der Verbrennung der Graphitmatrix und der Rest der 
Auflösung der Partikeln frei. Ohne eine gez Ite Kr-Abtrennung 
würde weltweit bei weiterem Ausbau der Kernenergie An-
* der Kr 85-Konzentration Atmosphäre 
zukünftigen Wiederaufarbe 
4.1) /13/. Es 
zu 
1 (10 - 15 
Dazu 
/15,16/. 
* ist vom 
/77/. 
für HTR-Brenne 
1 aus 
tel 
/14/ 
(DF) von 1 
I 
Me-
Wert von 3,5.10-6 
Wert von 10 Kr 85/ 
3.3 Xenon 
Xenon wird im 
durch den 
lebige 
I 
- 10 -
s und 
1 von Jod gebi 
und stabi I 
/17/. Xenon 
Brennelemente von einem 
len. Bei der Auf 
dann nur I 
Xenon ohne we 
ses 
Maßnahmen 
s 
an Umgebung 
3.4 
Bez 
232 und 
Th 231 n2n 
~ 
Pa 231 n 
s 
. Rn 220 ents 
Bi 
Th 232 
Pa 232 
l.32d ß 
U 
U 232. 
von U 232. 
n Th 233 
22,3min ß 
n,2n Pa 233 
27.4d ß 
r)~n U 233 
zur U 232 
Zer 
4 ze 
1 von 
Spalturg 
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Aus Bi 5 1 
zur von Rn 220, ers 
Th232 
d 
Id 5: - und Z 
s 232 und 
und 
s . Das so 
, 55,9 sec., 
Rn 2 aus 
232 und U 232, Mutter-
. Außer Radon, 
Rn220 
Pb 212 
Rn 2 
Po 216 
/19/ 
ist, 
Atmo-
wer-
am Mo 
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900 H der Firma Norton, Wesseling, ist 
gehend untersucht worden /18/. Für das Rn 220 wurde ein DF von 
1,5 • 103 nachgewiesen. Die Wirksamkeit der Rn 220-Rückhaltung 
in einer CO2-Atmosphäre am Zeolon 900 H wurde nur durch 
tigkeit reversibel und durch Jod irreversibel beeinflußt. Das 
Zeolon 900 H muß deshalb im integrierten Abgassystem so 
ordnet werden, daß das Auflöserabgas an dieser le 
tigkeitsfrei und jodfrei ist. 
Kr und Xe und die Stickoxide hatten keinen 
fluß auf den erz lten Dekontaminationsfaktor. Obwohl Hohorst 
/18/ Abscheideversuche für Rn 220 in einer CO2 
durchführte, darf mit der gleichen Wirkung in einer N2-Atmo-
gerechnet werden. Die Molekül-Durchmesser von CO2 = 2,8 ~ 
und von N2 = 3,0 ~ sind fast identisch /21/. 
3.5 
Kernspaltung werden die Jodisotope J 127 bis J 139 
bildet, von denen nur das Jodisotop 127 
thoriumhaltige Brennelemente eine Minde 
ist. Da 
von 
benötigt wird, sind bis auf das stabile J 127 und das 
sotop 129 le anderen Jodisotope zer 
von mindestens 300 Tagen für thoriumhalt 
. Die 
Brennele-
mente aus dem Beta-Zer 1 Pa 233, t 1/ 2 = 27,4 d, 
zu U 233. 
1 
Form vor, chemi Gleichungen 
z 2/: 
2' + 2 + 2 HN02 + 2 NO + + 2 (I) 
2 + 2 + + + + (11) 
es zum 1 
Da 
part 
le Auf 
- 13 -
s zu 99 % 
In 
in den Brennstof 
Auf 
ieben /23/. 
Joddämpfe sind gi führen zu Entzündungen Nasen-
und Augenschleimhäute. Darüber hinaus gehört Jod 129 zu den 
Nukliden mit einer hohen Radiotoxizität /10/. Eine Inkorpo-
er-
ration erfolgt primär über die Atemwege, sondern durch die 
Anreicherung des Jods über den Weide-Kuh-Milchpfad /24/. Das 
kritische Organ für Jod ist die Schilddrüse des Kleinkindes. 
Aus der Gasphase kann das Jod entweder durch eine Naßwäsche 
/30/ oder an festem Sorptionsmaterial /36/ abgeschieden werden. 
In der Bundesrepublik Deutschland hat man sich für den Einsatz 
von festen Sorptionsmaterialien entschieden. S September 
1975 wird ein Filter mit anorganischem JOd-Sorptionsmaterial 
(AC 6120 der Fa. Südchemie, München) in der WAK betrieben. Der 
ssene DF ist größer 
Silicagel s 
AgN03-Sorbent /25,26/. 
3.6 Rutheniumtetraoxid 
3 
s 10 • Das Produkt AC 6120 ein 
aufgebrachtes und wirksames 
Als Element der achten Nebengruppe das 
Oxidationsstufen von Null bis Acht 
ist 
I es 
s 
ist 
I 
das 
/27,28/. Der durch 
hat bei 
nennenswerten 
und 
e 
Kern-
ste 
s 
- 14 -
0,002 
1 0 
.~ 0,0015 
-g L- 0 
:J (I) 1i 
o.E E 0 0 8"E ~ 0,001 
.~ 
:J 
0::::(1) 
0) § 5 
0,0005 L-w 
--
-:J 
~ 
L-
(I) 
'"0 
9 11 13 17 
Mollt in der Mutter!. im Verdampfer ,.. 
von Mo 
zu, 
I 
. Das Ru 1 
e Ru 106 a I 
z /10/. 
z 
von 
. Das aus s Aerosol 
muß 
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Sil /27/. 
3.7 C 14 
Das C 14 entsteht im 
kernphysikalischen Prozesse /30/: 
1. (n,P) aus 
14N + n -+ 
2. (n, a) aus 
1 + n -+ 
3. (n I Y) aus 
1 + n -+ 
von C 14 
e nur 
je 
s 
/31/. 
Das C 14 
N 14 
14c + p 
o 17 
14C + a 
C 13 
1 
+ Y 
C 14 
zt 
/10/. Das 
C 14 
e zu 
gutem an 
HTR-Brenn-
• Im 
Form von 
ist 
ist 
ist 
im 
3.8 
von 
aus 
- 16 -
Ver zur 
THOREX-Reagenz beschreiben 
/74/: 
+ 4 HN0 3 + Th(N03 }4 + 2 H20 (III) 
3 U02 + 8 HN03 + 3 U02 {N03 )2 + 4 H20 + 2 NO (IV) 
(V) 
Gleichungen ist, werden Stick-
Auflösung von U02 gebildet. Je nach Auflöser-
und Säurekonzentration überwiegt bei der Auflösung 
ichung IV oder die Gleichung V. Zur Ermittlung 
i der Auflösung von Uranoxid freiwerdenden St 
man sich auch folgender durchschnittlichen Ge-
samtgleichung /32/: 
lte 
Das 
aus 
s 
statt. Fo 
/75/: 
U + 4 
NO + 1 2 
NO + 2 + 3 
IX 
+ 
Urans s nicht als 
ebenfalls eine 
Gleichung schreibt 
+ 2 NO 
Uran 
II) 
(IX) 
(VII) 
NO 
I 
Aus I 
, t, 
und 
Gase. 
Stickstoffdioxid bi 
Dämpfe /33,34/. 
Die Rückhaltung von NO 
x 
N02 (GI. VIII) und 
- 17 -
s NO zu N0 2 
, von 
sind be 
ist und 
gi 
Gas. 
rotbraune und stechend riechende 
ist durch e Aufoxidierung von NO zu 
ießender Auswaschung in Wasser möglich. 
NO + 2 HN03 (X) 
Die bei Auswaschung gewonnene verdünnte Salpetersäure kann 
aufkonzentriert und zum Brennstoffauflöser zurückgeführt werden. 
Die nicht aufoxidierten Stickstoffmonoxidmengen und nicht 
Stickstoffdioxidmengen werden mit Auflöser-
wird 
3.9 
Bei der Auflösung 
Lösungen muß mit 
Baumgärtner /32/ wird 
rechnung 
mögl 
1 
(6, 
und mit dem Sauerstoff gemeinsam ab-
4.2 noch ausführl einge-
100 eV im 
Be-
ist 
• 6,24 . 1 8 . 0, [~_ ... -
J . 22,4 [ 1 == 
.10 
setzen. 
ins 
.11 Das 
von 
ist mit 
Gas-
ist 
zu 7 % ± 2 % 
C 14-Inventar 
erwartete 
1 
1. Der 
- 18 -
nur 
oft so 
binden und 
" 
be-
1 
anz 
2.3) 
Be-
1 
10 % fi 
auch kaum Spaltprodukte in 
Voraus 
bis 20 % fifa 
Brenn-
. Schmidt /2/ er-
Daten 
z 
vom 
8 
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2. zusammenset 1 
kont 
3. au 1 
i. 
4. Der 8 % 
/37/: 
= (1) 
5. 365 I d. h. 
11 .. 
6. Es 5 Brenne wer-
7. 1 
8. 
Angleichung an 1 2.3) 1 ,5 1 
9. 2/: 
78, 
-% 
0, 
. 0, . 
< 0,013 % 
10. % 
3.8) • 
11. Der 
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Element k9/a Volumen- Rückhalte- Kritisches Radioak- Herkunft Zer- Halbwert-
(Ci/a) anteil methode u. Organ tives falls- zeit 
im Auflö- DF Isotop art 
/38/ serabgas /39,40/ 
% 
Wasser- 1,05-10" 2,82-10" 0,008 Rekombi- Gesamt- Tritium Spalt- ß l,23·10'a 
stoff nation körper produkt, 
(1,09'10") (1,22 '103) mit O. Radio-
lyse 
Kohlen- 5,50-10" 1,48 s_ CO. Fällung, Gesamt- C 14 Aktivie- ß 5,73'103a 
stoff Molsieb körper rungs-
(2,45' 10'3) (2,74'10') produkt 
Krypton 1,29'10" 3,46'10' 0,223 Tieftempe- Haut Kr 85 Spalt- ßy l,08·10'a 
raturreti- produkt 
(3,96'10") (4,44 '104 ) fikation 
10' 
Ruthen- 1,32 '10" 3,53'10" <3 '10" Zerfall Niere, Ru 103 oxidier- ßy 3,95-10'd 
tetra bei Kon- Knochen Ru 106 les Spalt- 1,00 a 
oxid (2,02 10'4) (2,26'10') takt mit produkt 
Leitungen durch 
und H,O, HNO, 
Silicagel 
Jod 6,43'10.3 1,73'10' 0,084 .Naßwäsche, Schild- J 129 Spalt- ßy l,70'107a 
Sorptions- drüse produkt 
(8,79'10'7) (9,85'10") material Klein-
kind 
DF=103 
Xenon 1,28'10" 3,44'10' 1,402 - - - Spalt- - -
produkt 
(--) (--) 
Radon 3,41 '10'13 9,19'10"0 "'0 Molekular- Atem- Rn 220 Zerfalls- Cl 5,56·10's 
sieb trakt produkt 
(3,12-10'4) (3,50'10') Zeolon 
900 H 
DF=l,5'103 
Stickoxide 3,12 '10" 8,38 -10' 1,436 Reaktion Nerven- - Auflöser- -
mit H.,NH3 gas, produkt (--) (--) Lunge 
Wasserdampf 2,94'10" 7,91 -10" 0,100 Taupunkt 1- - Auflöser- - -
am Molsieb produkt 
20"C, p.= 
(--) (--) <-BO·C 
0,024 bar 
Stickstoff 1,46 3,94 103 75,56 - - - Leckluft, -
Auflöser-
(--) (--) luft 
Sauerstoff 4,5-10" 1,21 '103 20,23 Verbren- - - Leckluft, -
nung Auflöser-
(--) (--) luft 
Argon 2,5-10" 6,71 -10' 0,903 - - - Lecklult, -
Auflöser-
(--) (--) luft 
Kohlen- 5,62-10" 1,51 0,057 Molsieb, 1- - Leckluft, 
-
dioxid Fällung Auflöser-
(--) (--) luft 
Aerosole --- < 0,01 mach. l- i 
-
Filter 
(--) (--) 
8 % f 
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4. 
4. 1 zur der Auflöserabgase 
Die Bi 7 integrale Abgasstrecken 
zur Reinigung . Obwohl se Reinigungs-
systeme bisher nur in Verbindung mit der Entsorgung von 
wasserreaktoren di 
für die Reinigung 
wurden, können s weitestgehend auch 
Abgases bei 
übernommen werden. Im einz 
Auflösung von HTR-Brenn-
handelt es sich im Bild 7 
um Konz der amerikanischen Firma Airco für die japa-
Tokai-Mura-Anlage, im Bild 8 um das Schema von INEL 
(Idaho, USA) und Ver des C. E. A. in Fontenay-
aux-Roses ( ich) und im Bild 9 um die Versuchsanlage des 
KfK in Karlsruhe /41,16/. 
Teftemperatur-
I--_'---t Ad;orption 
NDx/~- N2, Kr, Xe, 
Reduzierung CO2 
~O Kr 
/41,16/ 
- 22 -
dekontaminiertes Nz• Kr 
N 
Q) Q) c 
c c 
.Q c 
.Q 
Aerosole, 0 ~ NOx- Kr,Xe ::-.:: Rest-Or Jod. NOx- ! ! Reduzierung Nz.Oz I- Reduktion r.... Auswasch. ::J ::J 15 .-0 
lri r.... Q) 
0.. 0.. 
E HTO E Q) 2 
-
..... 
--.S!? .S!? 
I- I-
CO2.H2O.NH3 
Xe 
Rest-~.Kr, Xe 
Rest-~-Reduktion nur bei C.EA vorgesehen 
C. E. A.-Anlage und INEL(Idaho) 
nach /41,16/ 
1 ,16/ 
r----
I N 
I 
I 
- 23 -
7 9, ein 
1 
. Im und gleichzei-
von NO vor 1 
x 
. Bei C. E. A. und INEL nur iert. 
Das Re , bestehend aus I 02' Kr und Xe, s 
4.2 Notwendigke 
Stickoxiden vor 
Reduktion von und 
illation 
Nachbarschaft von Kr, Xe, und 02' eine 
vor Tief temperatur anlage nicht vor-
genommen wird, ist in gemeinsamen flüssigen gegeben 
und führt, durch Beta-Strahlung Kr 85 verursacht, zur 
Ozonbildung den Gleichungen /42/. 
loH = 247 kJ/Mol 
+ ° loH = -1 ,8 kJ/MOl 
loH = 144,2 kJ/Mol (XI) 
Mögl s 
Zerfalls von Ozon , wenn es vor-
1 . Es muß in e 
9 
ze Verwei Sauer-
An-
ises Ge-
vor T f-
Das 
- 24 -
-1 
Prozesse eine NO
x 
vor. 
Be-
vor 
Stickoxid-Abtrennung aus dem Auflöser-
durch Reduktion in der Gasphase möglich. Bisher er-
Reduktion der Stickoxide und des s aus-
mit Wasserstoff ~n einem Katalysator. Ziel 
ist es, Abtrennung von NO
x 
und 02 thermisch mit 
Wasserstoff bzw. Ammoniak durchzuführen. Abschließend erfolgt 
des katalytischen und thermischen Reduktions-
4.2.1 Reduktion von Sauerstoff und Stickoxiden mit 
Was bzw. Ammoniak 
Bei Reaktion von Sauerstoff, Stickstoffmonoxid St 
fdioxid mit Wasserstoff ergeben sich folgende 
an 1 /69/. In e 
Umset von f 
- 25 -
4.2.2 
mit Wasser 
den. i können s 
Anteil der St im Abgas 
ist als der Anteil 
z Explosionsgrenzen nur 
bzw. 
von unteren und 
Grenzen 
7 
I 
/48,49/. 
eingesetzten 
, im 
bzw. Ammoniak 
ausbi 
le 1) wesentlich 
I wurden die unten 
wer-
ise in Vol-% 
etwa 
I 
15 % 28 % 
10 z 
Abhäng 
kennen, daß 
unabhängig 
ist. 
NH3 
i 
V'I 
C 
:!:: 
:0 
...c 
L-
a; 
> \J) 
c 
.Q 
in 
- 26 -
vom Wasser . Es ist 
unterhalb 
vom Wasser eine 
derartig Daten 
unterschiedlichen 
°2/N2 
Explosionsbereich 
e 10/90 
-c 
QJ 
N 
C 
o 
~ 
-
zu 
ls von 4,9 
ion 
vor. 
0/100'------+---+----+---+--_ 
20 40 60 80 
H2 -Anteil [Vol- 0/0] 
en 
/48/ 
er-
eßen 
- 27 -
4.2.3 
Eine 
menge 
I 
Wasser I wobei 
CuO + Cu + t 
tes 
f /52/. 
3 CuO + 2 -+ 3 Cu + 3 
4.3 Ge e.iner 
s 
einz 
1. Im ) Wasser, 
zum 
3.8) • 
2. mit 
3 • i 
von 
sehen st-
man mit ser 
, so ist von einer 
wird, 
einem H2-
f, gegebenenfalls 
tem Kupferoxid zu 
(XXI) 
, Wasser 
t + t (XXII) 
Ab-
Aeroso 
H2 bzw. NH3 
Zuführung 
- 28 -
Auflöser 
+ 
Aerosole, Wasser, 
NOx - Abtrennung 
t 
Tropffilter 
~ 
Jodfilter 
t 
02,NO x-
Abtrennung 
t 
(u 0 - F i l t er ( H 2 b z w. N H 3 
Uberschußobtrennung) 
t 
Silicogelfilter 
Ru 04 - Abscheidung 
t 
Molsieb ( nsttrocknung, NH 31 
Rn 220,(02 - btrennung 
• Tieftempe urdestill. 
, Kr, Ar, N2 
Söurerück -
gewinnung 
5. 
In 
sich 
= 
- 29 -
s Was 
Gases Sil 
Gases an Mols 
bzw. Ammoniak 
) an euo. 
1, Rückhaltung 
1 Kohlendioxidrück-
ltung von NO
x
- und NH 3-Spuren, Rückhaltung 
, in denen 
den 
/51/: 
- T' ( . ( 
und Xenon von Stickstoff und Argon 
) . 
it von der 
bzw. 
ist. Die 
chts in 
(2) 
von 
1 
Im 
Sauer 
11 
:::::: 
n 
:::: E 
n 
:::: L: 
n 
:::: 'Ir 
(v. . 
1. 
Gase im 
unter 
I + . f 
n 
En :::: L: I + f . { L: 
unter 
ist v iv. 
lung 
-
( ) . :0 ] 
(3 ) 
(4) 
sen wer-
(S) 
s aus Mo 1 
(6) 
(7) 
I 
Be-
um 
mati 
Sauer 
. Der Zer 
mo 
== 
== 
Aus 
:::: 
+ 
+ 
ers 
I 
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können, verz 
f in 
Wassers 
== 1 
-1 
== +1 
es 
+ 
+0,5 
+ 
+ 
1 
+ 2 
+ 
+ 
. Die ent 
e 
:::: 12 1 
1 von Was 
+ 
+ 
== 6 1 
An-
es s 
des mathe-
Werte s 
1 250 
200 1 80 S2 
(5 0 E E ~ 
- -~ 10 . 40 ::. 
Cl:: Cl:: 
I (j) 
<J <l 
0 1000 
Enthalpie und 
Reaktion 
Daraus ergibt s ein VH 0 
wird folgt berechnet: 2 
satz 
s 
unter 
aus 
i 
n" N2 
n" 
n" 
n" 
Ln 
== 
::::: 
::::: 
::::: 
::::: 
1 
- 32 -
2000 3000 
T[k] JIIo 
f-
== 12 
n' 
n l - f 
f 
O,S·f 
n' + n' + O,S·f 
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-1 
[ nil ]1 [_nu 
Ln En 
(nach • 5) 
1 
= 
In 13 s 
Wie 1 Wassers unter 
zuvor Voraussetz erst bei 
1700 K den in der 
/51/. So ist zum 2500 K 
und 1 erst 14, 1 % Wassers dissoz . Be-
man sch, so 
man, 2 K 1 85,9 % 
s 
ist, 
f statt. Eine 
, wenn 
von /52/ /66/ 
+ + H II) 
+ H OH + 0 (XXIV) 
o + OH + H (XXV) 
von 
/ s e 
+ -+ 2 
Rekombiniert 
Wassers e 
/66/ a 
an. 
Maße 
1 
mit in 
- 34 -
::: 1 
o 
2 H. 
T[K] ... 
. 
VN :::: 600 1/11 
• 2 
VH 0 :::: 12,1 l/h 2 
f-Atome 
von 
- 35 -
6. 
z war es, 1 
aus 
I 
Betracht , 
2 entnommen 
Parameter vor der Angaben der phys. 
Reaktor Parameter 
Stickstoff - 20° 1,1 bar 800; 1000 IIh 
volumenstrom auf 
Normzustand 
anteil im = 1,0 Vol- % 
Stickstoffstrom VN2 
Stickoxid- I VNO 
anteil im rNO = 1500 ppm 
Stickstoffstrom 
Wasserstoff- vollständige 1,5 % 
konzentration Rekombination 
hinter bei 
Reaktor 730°C± 
Ammoniak- % 
trischer 
Oberschuß 
bei 
o 3000 
10.000 
aus 'I 2 
z 
ner s 1 
r ll := 
- 36 -
3.8) , 
hinter 
z 
in 
Ver-
I und zwar von 600 1 
. Die 
(Kapitel 6.4) 
I wurden 
wenn 
zu-
sowohl 
s 
ion von NO
x 
und 02 
ein Teil 
Konzentration 
Rekombinat 
tel . Es lt für den Was 
klei-
f-
Verwendung von NH3 s 
Temperatur, 
Gasstrom 
von ±5 % vom 
Gases i 
Vo-
I 
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r. 1I :::: 
1 
(8) 
Der 
gespült. Nach Erre 
s nur 
jewe 
noti,'lendigen 
6. 1 
mehr 
vorl 
1.4571 
Der 
2 ffiffi. 
Der 
r 
Parameter 
(X 10 er 
Das 
• Der 
2 ffiffi. Aus 
nur 2 
waren. 
I I. 
ein 
Ni Mo 
ser 
( 
wurden 
ser unter-
ligen 
zung 
Um zu 
Reaktion 
Ti 1810), ein Quarzrohr zum z. 
14) war 800 ffiffi mit 
von 57 ffiffi von 
1 
15) war 
100 ffiffi 
- 38 -
_._~14: 
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-
~ 
I"'" 
......... 
(/> 12x2 
-
p I 
(/> 57 x2 -
"'" 
~ 0'1 C 0'1 :::J N ...... C 
.c. 
:::J u ! 
N 'C 
'CU VI 
I 0'1 C 
M :::J 
E 
:0 
..... 
rn'f , 
T2 
~ g N 
:::J 
N ! 
Q.I 
I 
N 
0 
j 0 
1.0 
I 
~ Ts 
M 
~ ~ <c-" 
• 
<c-" 
2 
y p 
hlung 
--
r.. 
, ,.. y 
1 
i......<f' ::: 
, Hei 
aus 
Bevor j 
Mittel 
und T5 . Im 
• Aus Platzgründen wurden 
den ge 
Text 
Metallrohr 
icht der 
Reaktoren in 
, wurde er 
in 1 mit einer Mantelheizung versehen 
war, je nach 4200 C vorgeheizt. Die Vorheiz-
war ein 800 rnm langes Metallrohr, Werkstoff-Nr. 1.4541, 
von 57 rnm 
6. 1 • 1 
strom 
1- Das 
2. 
4 
3. 
4. Der 
1 1 
ser und 2 rnm Wandstärke. 
der Heiz 
der 
Reaktor und Vorheiz 
stung des 
wurde 
und im 
der endothermen Reaktion 
und 
iwerdende Re-
zugrunde gelegt. Die Berechnungen stützen sich 
Annahmen: 
800 rnm von 200 C 
zt. 
am ist 
am E I d. h. 
s 
7 
1 I 1 
0,312 
5. Der 
6. 
temperatur 
e 2 
A 0,038 
1,07 
p 0,683 
n 25,3 . 
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= 
z 
w 
1 6 
6 . = m· 
m 
w = -::---
• p 
Re = 
n 
im 
e 
2 
• !:Je 
i 
z 
aus 
58 
0,056 W 
1,13 
0,393 
36,3 . 10-6 
Re < 2 
/65/: 
1 
(9) 
(10) 
( 11) 
( 1 2 ) 
- 42 -
0, 
Nu :::: 3,65 + ----------------~~--~~ (13) 
1 + 0,045 . 
Pe :::: (14) 
Der f z Defini-
/54/= 
ct :::: (1 5) 
am He strecke 
zu 
e :::: 8 
max (1 6 ) 
ergeben sich für die Vorheiz 
strecke 
20°C 420°C 
aus 420°C 750°C 
2 585°C 
0 , 8 m 0,6 m 
1 133,5 W 116 W 
0,23 0, m/s 
Re 3 230 
Nu 4,46 4,36 /73/ 
3,2 w 4,61 
m K 
max 
Pe 5 168 
s 
r 
6.2 
ze 
Um Gaszu 
we 
vor s 
1 im Gasstrom, 
- 43 -
se 
. Das zur 
Fa. Rota, 
H 6 1 
aus 
z 
aus 
Ge-
Wasser-
f 
, bestimmt ( 6.3) . 
Ausmes 
se 
Ana 
Gas 
• Der 
. Da 
5 - 15 % 
unter e 
ar-
mußten, 
Wasser 
1 
Re-
senen Werte Gasstrom, 
f, Was 
er 
f 
. 
. 
Kamin 
'-
<:> 
.... 
.><: 
CI 
Kühler 
OJ 110:: 
'-
OJ 
L: 
u 
V) 
E 
'-
OJ 
L: 
.... 
Kamin 
Kondensat 
Versuchsanlage 
Kamin 
Kamin 
OJ 
.><: 
u 
OJ 
'-
.... 
V) 
N 
"Qj 
L: 
'-0 
> 11 LfoYLßT') < f\2../f\2/f\2.lf"-V ~ ~ ~ 
NO Hz1NH3 Nz 
Kamin 
N2 
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iz 
Durch von 
(der Wasserbehälter war anschI mecha-
nischer Tröpfchenabscheidung im ster wurde ein feuchter 
Stickstoffstrom erzeugt. Durch Mischung des feuchten mit einem 
trockenen konnte j gewünschte Feuchtig-
keitsgehalt eingestellt werden. Er wurde vor dem Reaktor kon-
tinuierlich überwacht. 
Das für Jodvergiftungsversuche notwendige, inaktive Jod 
wurde in einem Jodgenerator ( 17) erzeugt. In einem 0,5 
Gefäß wurden 100 ml NaJ vorgelegt und danach wurde Ammonium-
Eisen-(III) , mit Schwefelsäure angesäuert war, 
mittels Dosierpumpe der Telab, Homberg, auf das 
NaJ getropft. Es erfolgte im Reaktionsgefäß folgende Umsetzung 
/55/: 
+ 3+ 
NH4 +2 Fe + 4 S04 
NH4 Fe III ( SOl. h 
mit H2 S04 - Einspeisung 
zur Laboranlage 
... 
+ + Na + 2 NH4 + 2 
Deckel 
Nz-Volumenstrom 
- 46 -
Zudos von Ammonium-Eisen-
(111) Natriumjodid konnte die gewünschte Jod-
werden. Der Transport des so er 
mentaren Jodes 19te mit einem durch das Reagenz 
deo 
. Dabei wurde der Stickstoff über ein Tauchrohr 
öffnungen am Boden des Gefäßes eingeperlt. 
Verbindung von Jod-Generator und Laboranlage wurde mit 
ten Polytetrafluoräthylen-Schlauch 
Schlauches war notwendig, damit das dampf-
Jod nicht kondensierte. Nach längerer 
Generator gereinigt und erneut mit NaJ fül 
Messung der Jodkonzentration vor dem Reaktor 
Laboranlage unterbrochen, der gesamte 
den Jodgenerator gehende Gasstrom auf Jod vermessen wur-
der Anlage bestanden aus 
AUßendurchmesser und 2 mm Wandstärke. 
12 mm 
Reaktionsrohr (Kapitel 6.1) wurden aus P 
Baulage betrieben. 
6.3 
mit 4 T 
o - 2, %, 30 l/h, 
< 2 %. 
sto C 5 F . , 
- 47 -
o - 1000 ppm, , Fehler ± 1 % 
vom 
Bestimmung 
............ " ...... 1 umines zenz 
Luminox 201 Firma BOe, London, und NO 
x 
951 
der Firma Beckman, 
Meßbere 0 - 10.000 ppm, 
± 2 %. 
Bestimmung 
dem 
K. Gerhard, Blankenbach, 
der 
und 
Wassers. 
± 5 % vom 
e 
o - 15.000 
Ammoniakanalyse 
Zer 
Gasstrom von 30 1 
30 l/h, 
im Gasstrom 
Aquanal 
mit 
Firma 
. Das Meßprinzip 
50% 
s 
60 l/h, e 
1 . Je Ver-
von 10 
Borsäure 
0,01 n S 1 zum Farb-
• Fol statt: 
2 + (XXVI) 
auf Gasstrom 
werden. 
einer Fehlergenauigkeit von 
stichprobenweise durch die 
(Ammoniak 5 a) bestätigt. 
JOd-Messung: 
- 48 -
Das Jod wurde diskontinuierlich 
der jodhaltige Stickstoffträgerstrom (10 l/h) 1 
die Absorptionsflüssigkeit geleitet. Während 
langte kein Jod in die Laboranlage. dem 
Gesamtvolumenstrom 30 l/h abgezweigt und 9 Min. 
Absorptionsflüssigkeit geleitet. Als Absorptionsf 
den 60 ml einer 6%igen wässrigen KZC03-Lösung 
Anschließend wurde das absorbierte Jod mit 
Jodid reduziert. Das entstandene Jodid wurde mit 
selektiven Elektrode bestimmt. Die 
tiven Elektrode beruht auf einer an 
material-Elektrolyt sich 
zwischen dem in der E 
flüssigkeit sich befindlichem 
s 
/57/. 
Es bildet sich eine Spannung aus zwischen 
Elektrode und einer BezugselektrOde, 
Es gilt: 
6.4 
Es 
Sund a 
Gasstrom 
E ::::: + S· (a + b) 
von 
Mes 
vom 
wur-
zu 
(17) 
- 49 -
2:: 99,8 % Preßluft keine 
2:: 99,9 % Angaben 
O2 2:: 99,5 Vol-% 
NO 2:: 99,5 Vol-% 
NH3 2:: 99,8 Vol-% 
den wurde nur verwendet, ob-
wohl bei realen Auflöserabgasen mit einem Gemisch aus Stick-
stoffdioxid und Stickstoffmonoxid gerechnet werden muß. Dies 
erscheint ig, we ichter als NO reduziert wird. 
Bei Anwesenheit von Sauerstoff wird allerdings ein Teil des NO 
zu N02 
6.5 Versuchsdurchführung zur thermischen Rekombination 
von O2 und NOx mit H2 im Metallrohr 
1. 
2. 
sphäre. 
3. 
N2 
4. 
6.5.1 
von 02 und NO
x 
mit H2 wurde schritt-
von 
Rekombination von NO 
von 
von 
Was 
I durchgeführt: 
H2 einer 
NO 
x 
NO
x 
mit 
N -Atmo-2 
N -Atmo-2 
von 
1,0 
1,0 
0,5 
0,5 
ersten 
men vor 
Das 
4 
6.1) 
1,0 
10001/h 
0,5 
vor Reaktor 
2,5 
3,0 
zwe 
CI 
b 
c 
d 
Ver-
% fvolumenströ-
Rekombinationen wurden bei 
sen von 2,5 und 3,0 vor dem Reaktor durchge-
Zustand 
f ist 
zt. Im 
ld 18 z 1 vom 
Temperaturprofil ein. Je 
Temperaturen in den 
Zustand 2 
2,5 
i 
nur 
- 51 -
t 
(3600' 
o 
200 
Bi 18 : , 
le 4) 
von 3,0 
2,5) 
f s 
Versuch 2b 
nach T abeUe 4 
400 600 
Reaktortänge lmml ... 
1 2 b 
im Gasstrom 
Re-
vom 
1 Gasstrom 
1 
Was s Sti 
1000 
t 
-.c 
-=.. 800 
N 
/ 
/ 
/ 
/ 
600 I 
y 
610 
vor 
unter 1000 
- 52 -
muß. 
c d 
5l / /' /' 
/ 
/ 
/ 
630 650 670 
Reaktormitteltemperatur [0 Cl---.. 
von 
Kurven 
Gasstrom 
I 
3. 
sen 
1000 
Obwohl 
durch 
konnten 
setzmäß 
satz beobachtet . Aus 
bis 
- 53 -
Gase 
it von 
20 
auf 
waren ( 4) I 
Ge-
Konzentrat und Durch-
wird Spontane 
verbleibenden Rest-
sauerstoffanteil von 100 ppm im Gasstrom hinter dem Reaktor 
, ers ich. Für die lständige Rekombination 
noch vorhandenen 100 ppm O2 war je nach Ausgangsmischung eine 
Temperatursteigerung von 60 - 1000 C nötig. Der Partialdruck der 
Reaktanden ist in sem so gering, daß zur Aufrecht-
erhaltung der notwendigen Kettenreaktion (Kapitel 5) diese 
Temperatursteigerung 
Versuchs-
Nr./Konzen-
tration 
VN2 "02 
(1/h) (1/h) 
1 a 600 6,75 
2b 600 6,70 
3a 800 7,50 
4b 800 7,75 
5a 1000 11,00 
6b 1000 11,00 
70 600 
8d 600 
90 800 
10 d 800 
11 0 1000 
12 d 1000 
4: 
Messungen 
vor 
Reaktor 
I 
r02 
(Vol-%) 
1,125 
1,117 
0,938 
0,968 
1,100 
1,100 
0,420 
0,460 
0,450 
0,500 
Verhält-
nis 
(1/h) 
19,6 2,90 
15,8 2,35 
22,8 3,04 
1 2,48 
31,8 2,89 
11,2 3,02 
2,94 
von 
Parametern 
Messungen Reaktor-
hinter mitteI-
Reaktor temperatur 
11 
rll r02 H2 
(ppm) (Vol- 'lfo) C'C) 
<1 1,000 620 
<1 0,425 630 
< 1 1,000 625 
<1 640 
<1 1,000 635 
<1 0,400 655 
<1 0,500 610 
<1 0,230 625 
<1 0,490 625 
<1 0,260 640 
<1 650 
<1 670 
i 
t 
E800 
a. 
a. 
~ 
o 
-..:J:: ~60 
Cl: 
:-:::: 400 
OJ 
-c 
« 
I 
200 
1000 1 
570 580 
o 
600 620 640 
Reaktormitteltemperatur [ocJ----JiI-
in von 
von notwendige 
von 
, 
von 10 l/h 
11 an. 
(IIh) 
1000 
1000 
980 
6.5.2 
\/02 vor Reaktor 
(1/h) 
21,4 
22,6 
21,1 
von NO und 
(1/h) 
10,5 
10,8 
10,3 
s 
XIII und XIV 
ver 
unter H2 
eine vollständige 
mittel temperatur haben. Aus 
bei i 
600 I/hf 800 l/h und 1000 I/hf 
ersten 
1 
Gasstrom 
6 
Es 
je 
Gasstrom 
NO 
7 
N2-Gasstrom 
f 
e 
- 55 -
(ppm) 
180 - 240 
10 - 30 
< 1 
überstöchiome-
trischer 
H2-Überschuß 
(%) 
1,4 
4,6 
6,65 
überstächiometri 
-N2-Gasgemisch 
I 4.2.1). 
, welche 
NH3-Bildung und 
Reaktor-
6 wird ers I daß 
wurden. In 
. Der zur not-
von NO mit 
0,5, 1,0 
von 6 
• 1,5 
s 
% 
(1/h) 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
800 
1000 
600 
800 
1000 
600 
800 
1000 
600 
800 
1000 
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••. n. _:1, 1, 'V''''''J'Q,IIU 2, Meßreihe Hz-überschuß bei vollständiger Rekombination 
rl -
VHz 
H-Z VNZ+VHZ 
NO-Anteil NO-Anteil 
750 ppm 1500 ppm 0,5 Vol-% 1,0 Vol-'% 1,5 Vol-% 
+ + 
+ + 
+ + 
+ + 
+ + 
+ + 
Ill:Il:IUIIU wurde mit 800 I/h und 1000 I/h im Stickstoffgasstrom wiederholt. 
NO-Rekombination mit H2 
durch mehrere Probenahmen bestimmt und 
lt wurde. Aus Tabe 7 
Reaktormitteltemperatur (630°C 
aus der gleichen 7 ers 
u rl12 r~o r~o 
(ppm) (ppm) 
750 - 850 0- 1 
750 - 850 0 1 
740 800 0- 1 
1490 - 1560 0- 2 
1400 2 - 3 
1350 - 10 - 13 
1600 - 1700 1 - 2 
1400 1500 1 - 2 
1350 - 1450 7 - 8 
750 - 850 0- 1 
850 900 0- 1 
750 - 850 0- 1 
1480 - 1550 0- 1 
1450 1550 0 1 
1300 - 1450 0- 2 
700 - 800 0- 1 
750 - 850 0 1 
750 - 850 0- 2 
11 fNl13 
(ppm) 
< 50 
< 50 
<50 
< 50 
<50 
< 50 
<50 
< 50 
<50 
<50 
< 50 
< 50 
< 50 
<50 
< 50 
< 50 
< 50 
< 50 
H2-NO-Verhä.ltnis 
am Reaktoreingang 
7,71 
7,60 
6,20 
4,15 
1 
11,60 
1 
21,10 
1 
1 
von 
von 6 
Reaktormittel-
temperatur 
(0C) 
645 
660 
640 
635 
630 
640 
660 
650 
635 
650 
645 
645 
635 
630 
630 
645 
650 
635 
6 
trotz 
1 
strom 
1 e 
Stunden, waren von 
ratur 
messen. 
Aus 
Gasstrom 
Temperaturen 
NO, und 
ist von 
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unter 1 
Gas 
Gasstrom 
1 im Gasstrom vor dem 
vorn N2-Strom 
1 
Gasstrom vor 
1,5 % 
0,5 Vol-% 
schuß 
6300 C 
s 
Im 
von 
• Der Ver 
4 
1 
eine 
NH3-Ante 
Kurve ze 
Gasstrom (7 
NO-
. Sie ist 
-An-
Gas-
0,5 
ver-
von 
. Der 
von NO im Gasstrom 
-Gas strom ist 
• XIV, zu 
Wasser Gasstrom, 
j 
zu Wasser 
• XIII zu 
Rest 
Wasser. 
1 NO 
NO 
I 
1 
i 800 
NO am Reaktoreingang 750 ppm 
5 
300 400 500 600 650 
1500 Reaktormitteltemperatur [OC]--liJoo. 
NO am Reaktoreingang 1500ppm 
21 : NO-
von 
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4 
Ante im Gasstrom 
raturen von 6 
wei 
erklärt aus 
stoff. Der vollständige Zer von 
Temperaturen um 7000 C und 1 
beschrieben /59/. 
In Bild 22 
Zer 1 von 
stellt. 
Bei 
nach 
Tabel 8 enthält 
N2-NH3 sch und 
se 
2 
N2 
+ 
Wasser-
in 
schon in der Literatur 
linie den 
NH 3-N2-Gemischen, darge-
1 : 600 und 1 : 100, 
+ 3 H2 (XX) 
völlig 
Reaktionsgleichung. Durch 
ls im Gasstrom wird der 
und das 
I 
Metal 
reaktor 0 300 C und 6500 C wur-
VN2 NH3 vor Reaktor vor Reaktor Versuch Nr. VM2 
(IIh) (Vol- 0/0) %) 
600 1 
600 1 2 
1 von 
Im 
300 
N:NH =600:1 
2 3 
Theoretischer 
linie 
23 i 
400 
s 
dem Reaktor aufgetragen. Der 
r 100 
~ 0 
5 b 
.- .-
.x .x 
~ 0 
Cl::: ~ 
50 
23: 1 von 
500 600 
Reaktormittelternperatur [K] -----iII-
von , 
Gasstrom 
-Ante Gasstrom ist 
0 
Im Vergleich 
und Versuche zum 
Tendenz 
- 61 -
vor bezogen. Für das 
1 3000 C und endete bei 650oC. 
Zerfall im Temperaturbe-
werden. 
22 und 23, theoretischer NH3-Zerfall 
1 von NH3 im Metallreaktor, fällt die 
. Der Unter zwischen der theoretischen 
Gleichgewichtslinie und gemessenen Zerfallskurve erklärt 
s aus dem begrenzten Aufenthalt Gasstromes im Reaktor 
und der dadurch ten Aktivierungszeit. 
Für eine Rekombination von NO mit H2 in einer Stickstoffatmo-
sphäre ein hoher überstöchiometrischer Wasserstoffanteil 
nötig (Bild 24 und Tabelle 9). Dieser hohe Wasserstoffanteil 
ist deshalb notwendig, weil zur thermischen Umsetzung von Stick-
600 
2 
60 8) 
u l{ ] ------
24: i 
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Es 
• XIV). Das 
nur bei sehr 
zur 
Reaktorel "gang Reaktorauagang V NO Reaktoreingang r~o überstöchiometrischer 
H2-überschuß 
(Iltl) (IIh) (ppm) (%) 
2,0 14 - 16 79,3 
6,29 2,0 14 - 20 75,8 
2,0 21 - 23 69,2 
3,16 2,0 27 - 30 55,4 
1,50 2,0 75 - 90 41,6 
1,12 2,0 100 - 125 36,0 
0,40 2,0 510 - 610 16,1 
Versuche zur 
vom überstöchiometrischen H2-Anteil 
6. .3 
6.5.1 6.5.2 I 
ist ( 1), in 
entnommen 
7 
1,0 
Nur 
- 63 -
Gasstrom 
10 entnommen 
± 
Gasstrom 
waren von 
1 11 
Gasstrom 
, e 
10 
, wur-
I 
1 ,5 
zur Re-
Re-
unter-
Re-
Aus-
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02-Antei~ NO-Anteil H2-überschuß bei vollständiger 
Rekombination (730°C ± 20°C) 
1.Meßreihe 2.Meßreihe 3.Meßreihe 
(Vol-%) (ppm) (Vol-%) (Vol-%) (Vol- %) 
0,5 750 0,5 
(600; 8001 1000) 
0,5 1500 0,5 
(600; 800; 1000) 
1,0 750 0,5 
(600) 
1,0 1500 0,5 
(600) 
0,5 750 1,0 
(600) 
0,5 1500 1,0 
(600) 
1,0 750 1,0 
(600) 
1,0 1500 1,0 
(600) 
0,5 750 1,5 
(600) 
0,5 1500 1,5 
(600) 
1,0 750 1,5 
(600) 
1,0 1500 1,5 
(600) 
Alle 02-NO-H2-Kombinationen wurden im Stickstoffvolumenstrom von 
600 I/h, 800 I/h und 1000 I/h durchgeführt. Die in Klammern angegebenen 
Volumensträme bedeuten Versuche mit feuchter N2-Atmosphäre und mit einer 
H20-Zugabe von 10.000 ppm. 
Tabelle 10: Versuchsserien zur O2- und NO -Rekombination mit H x 2 
- 65 -
nahme keinem mit Gasstrom von 1000 l/h 
gleichzeitig ein 02- und NOx-Anteil von 1 ppm und kleiner er-
reicht. Der verbliebene geringe 02- und NOx-Anteil im Gas-
strom hinter dem Reaktor beruht bei diesem Volumenstrom auf 
einer nicht ausreichenden Verweilzeit des Gases im Reaktor. 
Die erzielten Ergebnisse bei den Versuchen mit 600 l/h und 
800 l/h zeigen bei Temperaturen von 7300 C ± 20oC, daß der 
02- und NOx - Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor, unabhängig 
vom 02- und NOx-Anteil und dem vorhandenen H?-Uberschuß im Gas-
strom vor dem Reaktor, kleiner als 1 ppm ist. Der NH3-Anteil er-
reichte ebenfalls bei diesen Volumenströmen (600 l/h und 800 l/h) 
kleine Werte. Sie lagen unterhalb der Nachweisgrenze von 50 ppm. 
Je nach Zusammensetzung des Gases vor dem Reaktor lag die not-
wendige Rekombinationstemperatur zur Erreichung eines 02- und 
NO -Ante~ls von kleiner als 1 ppm im Gasstrom hinter dem Re-
x 0 0 
aktor unterhalb der Reaktormitteltemperatur von 730 C ± 20 C, 
die notwendig war, um den Zerfall des NH3 in einem NOx -02-H2-
Gemisch zu gewährleisten. Dies war aber nur für die N2-Gas-
ströme von 600 l/h und 800 l/h möglich. Von der Voraussetzung 
eines stetigen Anstiegs der Gaskomponenten Sauerstoff und 
Stickoxide im Gasstrom hinter dem Reaktor bei sinkender Reaktor-
mitteltemperatur ausgehend, wurde die spezifische Rekombinations-
temperatur mit Hilfe des Newtonschen Interpolationspolynoms 
/58/ als Zwischenpunkt zwischen drei gemessenen Punkten be-
rechnet (siehe dazu Bilder im Anhang). Es gilt: 
Gasanteil von Sauerstoff bzw. 
Stickoxid im Gasstrom = f (R) = Yo y'-Yo + R -R • (R-R1 ) 1 0 
(R2-Ro ) 
(18 ) 
+ ----~..-;;..---- .. (R-Ro)· (R-R,) 
(R2 -Ro ) . (R2 -R1 ) 
Das die 25 und 26. 
Die den Bildern 25 und 26 angegebenen Ziffern 1 bis 4 geben 
die vor dem Reaktor in den Gasstrom zugemischten 02- und NO
x
-
Anteile an. Es bedeuten: 
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1 : 0,5 Vol % 
°2' 750 ppm NO 
2: 0,5 Vol % 
°2' 1500 ppm NO 
3: 1,0 Vol % 
°2' 750 ppm NO 
4: 1,0 Vol % 
°2' 1500 ppm NO. 
Bild 25 zeigt die jeweilige Reaktormitteltemperatur für eine 
vollständige Rekombination von 02; d. h. der 02-Anteil im Gas-
strom hinter dem Reaktor war dann kleiner als 1 ppm für die 
vier verschiedenen Gemische von 02 und NO, den drei verschie-
denen N2-volumenströmen durch den Reaktor und den drei ver-
schiedenen H2-tlberschüssen. Die notwendige Rekombinations-
temperatur verlagerte sich mit zunehmendem N2-Gasstrom, zu-
nehmenden 02- und NOx-Anteilen entsprechend Kurve 1 bis 4 im 
N2-Gasstrom vor dem Reaktor und zunehmendem H2-tlberschuß zu 
höheren Reaktormitteltemperaturen. Dies ist besonders deutlich 
bei 600 l/h zu erkennen. 
Für die Gaszusammensetzung 1 lag für 600 l/h und 0,5 Vol-% 
H2-tlberschuß die notwendige Rekombinationstemperatur für 02 
bei 580°C, für die Gaszusammensetzung 2 büi 600°C, für die 
Gaszusammensetzung 3 bei 620°C und für die Gaszusammensetzung 4 
bei 640°C. Bei gleichem Volumenstrom von 600 l/h aber 1 Vol-% 
H2-überschuß betrug die Rekombinationstemperatur 630°C, 640°C, 
660°C und 670°C und lag für 1,5 Vol-% H2-überschuß entsprechend 
den Gaszusammensetzungen 1 bis 4 zwischen 680°C und 710°C. Zur 
vollständigen Rekombination von 02 in einem 800 l/h-N2-Gasstrom 
und 0,5 Vol-% H2-überschuß 
zwischen 690°C und 740°C und 
mit ste H2-überschuß nur noch je nach Ausgangs-
mischung bis zu 20°C an. Bei 1000 l/h lag bei den verwendeten 
Gastemperaturen keine vollständige Rekombination mehr vor. 
Die eine vollständige Rekombination von NO
x 
aus einem 02-
NOx-Ausgangsgemisch notwendigen Reaktormitteltemperaturen sind 
dem Bild 26 zu entnehmen. Es wird global ersichtlich, daß durch 
eine Erhöhung des Gasstromes durch den Reaktor, wobei die NO -X I 
die 02-und die H2-Anteile im Gasstrom konstant blieben, die 
für eine vollständige Rekombination notwendige Reaktormittel-
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VOlumanströme vor Reaktor Anteile vor Reaktor Anteile hinter Reaktor Reaktormittel-
temperatur 
(IIh) 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
600 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
800 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
1000 
11th) 
9,6 
14,7 
8,9 
15,7 
12,8 
18,5 
12,5 
18,9 
16,1 
21,7 
16,0 
21,6 
12,6 
20,6 
13,2 
25,8 
17,0 
24,6 
13,8 
25,1 
20,6 
24,8 
21,7 
28,6 
18,0 
25,1 
16,6 
26,8 
22,2 
30,4 
23,1 
32,2 
26,6 
35,6 
28,1 
38,2 
(Ith) 
3,0 
5,7 
2,7 
6,1 
3,3 
6,3 
3,0 
6,2 
3,2 
6,0 
3,3 
6,0 
4,0 
8,0 
4,0 
8,2 
4,1 
8,0 
4,2 
8,0 
4,0 
8,b 
4,0 
8,0 
6,0 
9,8 
5,3 
10,0 
5,3 
9,8 
5,8 
10,3 
5,3 
9,8 
5,7 
10,5 
(Ith) 
0,48 
0,48 
0,84 
0,84 
0,51 
0,48 
0,84 
0,90 
0,51 
0,48 
0,84 
0,87 
0,84 
0,64 
1,16 
1,20 
0,64 
0,64 
1,12 
1,12 
0,64 
0,64 
1,12 
1,12 
0,75 
0,80 
1,50 
1,50 
0,80 
0,80 
1,60 
1,40 
0,80 
0,80 
1,45 
1,45 
(Vol-%) 
0,50 
0,95 
0,45 
1,02 
0,55 
1,04 
0,50 
1,03 
0,54 
1,00 
0,55 
1,00 
0,50 
1,00 
0,50 
1,03 
0,51 
1,00 
0,53 
1,00 
0,50 
1,00 
0,50 
1,00 
0,60 
0,98 
0,53 
1,00 
0,53 
0,98 
0,58 
1,03 
0,53 
0,98 
0,57 
1,05 
I V..o 
rNO=--
V", 
(ppm) 
800 
800 
1400 
1400 
850 
600 
1400 
1500 
850 
800 
1400 
1450 
800 
600 
1450 
1500 
800 
800 
1400 
1400 
800 
800 
1400 
1400 
750 
600 
1500 
1500 
600 
600 
1600 
1400 
600 
800 
1450 
1450 
(Vol- %) (ppm) 
0,525 < 1 
0,475 < 1 
0,450 < 1 
0,450 < 1 
0,950 < 1 
0,925 < 1 
0,950 < 1 
0,930 < 1 
1,525 < 1 
1,538 < 1 
1,425 < 1 
1,450 < 1 
0,525 < 1 
0,550 < 1 
0,475 < 1 
0,500 2 
1,025 < 1 
1,000 < 1 
0,950 < 1 
0,950 2 
1,500 < 1 
1,510 < 1 
1,570 < 1 
1,440 < 1 
0,525 < 1 
0,475 < 1 
0,450 4 
0,525 10 
1,000 3 
1,000 < 1 
0,990 < 1 
0,950 < 1 
1,252 2 
1,525 < 1 
1,525 < 1 
1,575 < 1 
(ppm) 
<1 
< 1 
< 1 
<1 
< 1 
<1 
<1 
< 1 
<1 
< 1 
< 1 
< 1 
<1 
<1 
< 1 
2 
< 1 
<1 
1,2 
1,5 
<1 
2 
<1 
1,5 
3,2 
2 
6 
8,5 
3 
3,2 
6 
6,4 
2 
< 1 
5,2 
4,4 
(ppm) 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
<50 
130 
120 
<50 
<50 
135 
160 
(0C) 
720 
745 
750 
750 
730 
745 
745 
740 
755 
720 
725 
745 
740 
755 
730 
730 
735 
720 
740 
735 
735 
725 
745 
710 
740 
750 
740 
710 
740 
750 
735 
740 
740 
730 
730 
730 
Ergebnisse von NOx , 02 und NH 3 bei 
Reaktormitte zwischen 720°C und 755°C 
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H2-Überschun bei 730°C:!: 20°C [VoI-%] N2- Gasstrom durch Reaktor [ l/h ] 
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Bild 25: Notwendige Rekombinationstemperatur für 02 in einem 02-
NOx-Gemisch mit H2 bei unterschiedlichen H2-Uberschüssen 
und N2-volumenströmen (Zahlen 1 - 4 siehe Text) 
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H:2ÜberschuO bei 7300C! 200C [Vo\-% ] 
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Bild 26: Notwendige Rekanbinationstemperatur für NO in einem 02"NO -Ge-
misch mit lL, bei tmterschiedlichen H2 -Uber§chüssen und~2 -~olUlIeIl­
stränen (Zafuen 1 - 4 s. Text) 
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temperatur gesteigert werden mußte. 
Durch eine Erhöhung des H2-Uberschusses, bei konstanten NOx -
und 02-Anteilen und konstantem N2-Gasstrom ergab sich ein um-
gekehrtes Verhalten, nämlich eine Temperaturabsenkung. Als Ur-
sache ist die in der Vorheizstrecke und im Reaktoreingang 
herrschende Temperatur um 420°C anzusehen. Bei dieser Tempera-
tur findet bereits eine NO
x
-H2-Reaktion'statt (GI. XIV), wo-
durch der NO -Anteil im Gasstrom abgebaut und gleichzeitig 
x 
NH3 gebildet wurde (Kapitel 6.5.2). Es zeigte sich, daß für 
eine vollständige Rekombination von NO aus einern NO -02-Aus-
x x 
gangsgemisch vor dem Reaktor, für einen 600 l/h-N2-Gasstrom 
und 0,5 Vol-% H2-Uberschuß und für die Gasgemische 1 bis 4 
Reaktormitteltemperaturen zwischen 530°C und 640°C nötig waren. 
Die notwendige Rekombinationstemperatur von 02 lag unter den-
selben Bedingungen (Bild 25) zwischen 580°C und 640°C und da-
mit gleich oder höher als für die vollständige Rekombination 
von NO
x
• Als weiteres Beispiel wird ein 600 l/h-N2-Gasgemisch 
und 1 Vol-% H2-Uberschuß betrachtet. Für eine vollständige Um-
setzung von NO
x 
beträgt die Reaktormitteltemperatur je nach 
Gaszusammensetzung 490°C bis 620°C und für eine vollständige 
Umsetzung von 02 630°C bis 670°C. Ubereinstimmend kann bei 
einem Vergleich aller Versuchsergebnisse festgestellt werden, 
daß zur vollständigen Rekombination von NO geringere Reaktor-
x 
mittel temperaturen benötigt wurden als für eine vollständige 
Rekombination von 02 aus der gleichen Ausgangsmischung. Somit 
ist aus diesem Vergleich als bestimmender Faktor für die Güte 
der Rekombination die zur thermischen Rekombination von 02 not-
wendige Reaktormitteltemperatur anzusehen. 
Wie jedoch aus einer weiteren Betrachtung der Gesamtreaktion 
hervorgeht, wurde bei Reaktormitteltemperaturen im Bereich 
zwischen 450°C und 730°C ± 20°C (Bild 27) das unerwünschte 
Nebenprodukt NH3 im Gasstrom hinter dem Reaktor nachgewiesen. 
Für eine Reaktormitteltemperatur von 580°C betrugen für die 
Gasanteile von 02 und NO im N2-Gasstrom vor dem Reaktor von 
1,0 Vol-% 02 und 750 ppm NO (Gemisch 3) der NH3-Anteil hinter 
dem Reaktor 190 ppm, für 0,5-Vol % 02 und 750 ppm NO (Gemisch 1) 
der NH3-Anteil 365 ppm, für 1,0 Vol-% 02 und '1500 ppm NO (Ge-
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1000 2 
4 
11 
450 600 700 750 
Reaktormitteltemperatur [ocl-+ 
Bild 27: NH3-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor bei unter-
schiedlichen 02-NO-Ausgangsgemischen (s. Text), 
VN = 600 l/h, H2-Uberschuß bei 730°C ± 20°C' im Gas-2 
strom hinter dem Reaktor betrug 0,5 Vol-% 
misch 4) der NH3-Anteil 420 ppm und für 1,0 Vol-% 02 und 750 ppm 
NO (Gemisch 2) der NH3-Anteil 560 ppm. Wie die Kurven in Bild 28 
erkennen lassen, gilt für Reaktormitteltemperaturen zwischen 
450°C und 730°C ± 20°C, daß mit steigendem H2-Uberschuß höhere 
NH3-Anteile im Gasstrom hinter dem Reaktor zu finden sind. All-
gemein gilt, daß der Umsatz von NO
x 
mit H2 zu NH3 (GI. XIV) aus 
einem NO
x
-02-H2-Reaktionsgemisch durch die Abnahme des 02-An-
teils bei konstantem NOx-Gehalt und H2-Uberschuß im Gasstrom 
vor dem Reaktor, durch die Zunahme des NOx-Anteils bei kon-
stantem 02-Gehalt und H2-Uberschuß im Gasstrom vor dem Reaktor 
und durch die Zunahme des H2-Uberschusses, bezogen auf voll-
ständige Rekombination bei 730°C ± 20°C im Gasstrom hinter dem 
Reaktor, bei konstanten 02- und NOx-Anteilen im Gasstrom vor 
dem Reaktor, zunahm. Wie aus Tabelle 11 hervorgeht, ist bei 
einer Reaktormitteltemperatur von 730°C ± 20°C kein NH3 im Gas-
strom hinter dem Reaktor nachgewiesen worden. 
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Bild 28: NH3-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor bei kon-
stantem 02-NO-Gasgemisch (s. Text) und unterschied-
lichem H2-Uberschuß bei 730
0 C ± 20oC, VN = 600 l/h 2 
Tabelle 12 gibt eine Zusammenstellung der 02-' NOx-' NH3- und 
H2-Anteile bei einer Reaktormitteltemperatur von 730
0 C ± 200 C 
im N2-Gasstrom vor und hinter dem Reaktor in einer mit 10.000 
ppm H20 vor dem Reaktor angefeuchteten N2-Atmosphäre. Die voll-
ständige Rekombination von NO
x 
und 02' d. h. 02- und NOx-An-
teile im Ausgangsgemisch des Reaktors sind kleiner als 1 ppm, 
wird ausnahmslos nur in einem N2-Volumenstrom von 600 l/h er-
reicht. 
Bild 29 zeigt unter a für 02 und unter b für NO
x 
für die vier 
Ausgangsgasgemische aus drei Meßpunkten berechnete Rekombina-
tionstemperatur bei 0,5; 1,0 und 1,5 Vol-% H2-Uberschuß in einem 
feuchten 600 l/h N2-Gasstrom. 
"N2 "H2 "02 "NO Anteile vor Reaktor Anteile hinter Reaktor 
"NO "02 I I r" r" r" r" rNO = ro = 
"N2 
2 
"N 2 
H2 NOx 02 NH 3 
(I/h) (I/h) (I/h) (I/h) (ppm) (Vol- 0/0) (Vol- 0/0) (ppm) (ppm) (ppm) 
600 10,65 3,60 0,45 750 0,60 .0,50 <1 <1 < 50 
600 16,90 6,60 0,42 800 1,10 0,53 <1 <1 < 50 
600 10,70 3,36 1,05 1750 0,56 0,49 <1 <1 < 50 
600 16,40 6,00 0,91 1350 1,00 0,60 2 <1 < 50 
600 12,90 3,12 0,52 750 0,52 1,03 <1 <1 < 50 
600 19,10 6,30 0,52 850 1,05 1,00 <1 <1 120 
600 13,80 3,36 1,05 1750 0,56 1,00 <1 <1 130 
600 18,50 6,00 0,81 1350 1,00 0,95 <1 <1 100 
600 15,90 3,12 0,45 750 0,52 1,53 <1 <1 < 50 
600 21,10 5,82 0,45 750 0,97 1,50 <1 <1 < 50 
600 16,90 3,48 0,93 1550 0,58 1,50 <1 <1 130 
600 21,00 5,88 0,90 1450 0,98 1,40 <1 <1 100 
800 12,50 4,00 0,64 800 0,50 0,48 <1 <1 < 50 
800 20,80 8,00 0,60 750 1,00 0,53 <1 3 < 50 
800 13,50 4,00 1,24 1550 0,50 0,53 <1 3 116 
800 21,20 8,00 1,08 1350 1,00 0,51 2 4 < 50 
1000 15,75 5,00 0,60 600 0,50 0,50 2 5 < 50 
1000 28,50 11,00 0,60 600 1,10 0,50 3 6 100 
1000 17,20 5,00 1,65 1650 0,55 0,5q 5 9 125 
1000 28,00 10,00 1,60 1600 1,00 0,48 5 10 < 50 
..... -_._--
--
._. 
Tabelle 12: NO
x
- und 02-Rekombination in einer feuchten N2-Atrnosphäre 
Reaktor-
mitteI-
temperatur 
(OC) 
720 
745 
730 
730 
720 
725 
700 
730 
730 
735 
720 
740 
725 
720 
725 
720 
725 
730 
720 
710 
Feuchtigkeits-
zugabe 
vor Reaktor 
(ppm) 
10.200 
10.800 
9.900 
9.400 
10.350 
10.200 
9.500 
10.350 
9.900 
11.000 
10.200 
9.900 
9.900 
9.900 
10.000 
10.500 
9.000 
9.800 
10.200 
10.000 
-...J 
W 
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Bild 29: 
Reaktormitteltemperatur [OC]--. ReaI<tormitteltemperatur [OC]---+ 
Rekombinationstemperatur in einern 600 l/h N2-Gas-
strom mit 10.000 ppm H20; Kurve a: 02-Rekombinations-
temperatur, Kurve b: NO -Rekombinationstemperatur, 
x 
Gemische 1 - 4 siehe Text. 
Für einen H2Uberschuß von 0,5 Vol-%, bezogen auf den H2-Anteil 
im Gasstrom bei 7300 C ± 20o C, wird für eine vollständige Re-
kombination von NO
x 
und 02 die geringste Reaktormitteltempera-
tur benötigt. Mit steigendem H2-Uberschuß muß die notwendige 
Reaktormitteltemperatur zur vollständigen Rekombination von 02 
aus einern NO
x
-02-Ausgangsgemisch gesteigert werden, während für 
eine vollständige Rekombination von NO aus dem gleichen Aus-
x 
gangsgemisch die Temperatur gesenkt werden könnte. Auch hier er-
gibt sich die gleiche Tendenz wie schon von den Bildern 25 und 
26 bekannt. 
Welche Auswirkungen die Zugabe von 10.000ppm H20 auf die NH3-
Funktion in einern 600 1/h-N2-Gasstrom mit 0,5 Vol-% 02 und 
1500 ppm NO hatte, kann Bild 30 entnommen werden. Im Tempera-
turbereich von 4500 C bis 7500 C wird in der feuchten Atmosphäre 
mehr NH3 gebildet als in der trockenen Atmosphäre. Bei einer 
Reaktormitteltemperatur von 7500 C ist der NH3-Anteil sowohl in 
der trockenen als auch in der feuchten Atmosphäre unterhalb der 
Nachweisgrenze. 
1500 
t 
E 
2:1000 
L-
a 
--.::t. 
o 
ClJ 
a::: 
~ 
c 
E 
r: 
z 500 
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1.50 500 600 700 750 
Reaktormitteltemperatur [oc)----. 
Bild 30: NH 3-Anteil im 600 l/h-N2-Gasstrom in trockener (a) 
und feuchter (b) Atmosphäre 
(H 2-Uberschuß 0,5 Vol-%, Gasgemisch 2 s. Text) 
Zusammenfassung: Bei allen durchgeführten Versuchen zur gleich-
zeitigen Rekombination von NO
x 
und 02 im verwendeten Metallrohr 
wurde eine NH3-Bildung beobachtet. In allgemeiner Form gilt, 
daß die NH 3-Bildung eine Funktion vom 02-Anteil, NOx-Anteil, 
H20-Anteil, H2-Uberschuß und N2-volumenstrom ist. Mit dem N2-
Volumenstrom von 600 l/h wurden die befriedigendsten Ergebnisse, 
d. h. 02- und NOx~Anteil kleiner als 1 ppm und NH3-Anteil klei-
ner als 50 ppm, in trockener und feuchter Atmosphäre, erzielt. 
Bestimmend für eine vollständige Rekombination von NO
x 
und 02 
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ist nicht die notwendige Rekombinationstemperatur beider Gase 
mit H2 , sondern die Temperatur, bei der das im Reaktor ge-
bildete NH3 wieder zerfällt. Diese Temperatur beträgt 730
0 C 
o 
± 20 C. 
6.6 Thermische Rekombination von 02 und NO
x 
im N2-Gas-
strom mit NH3 im Metallrohr 
Eine thermische Rekombination von Sauerstoff und Stickoxiden 
ist nicht nur mit Wasserstoff, sondern auch, wie die Gleichungen 
XVI bis XX zeigen, mit Ammoniak möglich. Es wurden deshalb Ver-
suche durchgeführt, die Aufschluß darüber geben sollten, in wie 
weit eine thermische Rekombination von 02 und NO
x 
mit NH3 be-
friedigende Ergebnisse liefern kann. Auch bei einer vollstän-
digen Rekombination von 02 und NO
x 
mit NH3 im N2-Gasstrom sollte 
das in überstöchiometrischer Menge eingesetzte NH3 im Gasstrom 
hinter dem Reaktor so gering wie möglich sein. Bei Temperaturen 
über 7000 C zerfällt NH3 in die Elemente Stickstoff und Wasser-
stoff, deshalb bot sich zweckmäßigerweise eine Reaktormittel-
temperatur von über 7000 C an. Aus den oben genannten Gründen 
wurden die im folgenden beschriebenen Versuche nur mit der kon-
stanten Reaktormitteltemperatur von 7300 C ± 200 C durchgeführt. 
Die NO
x
-02-NH3-Reaktionen wurden bei den N2-volumenströmen von 
600 l/h, 800 l/h und 1000 l/h mit und ohne H20-Zugabe getestet. 
Der dem'N2-Gasstrom zugemischte 02-Anteii wurde variiert und 
nahm 0,5 Vol-% bzw. 1,0 Vol-% an. Die zugemischte Stickstoff-
monoxidmenge blieb für alle Versuche konstant 1500 ppm. Das 
Reduktionsmittel NH3 wurde bei jedem Versuch mehrmals geändert 
und erreichte Mengen zwischen -40 % bis +60 % auf die stöchio-
metrische Menge bezogen. Die Versuchsserie kann Tabelle 13 ent-
nommen werden. 
Ergebnisse: Bild 31 zeigt die NO
x
- und 02-Anteile im Gasstrom 
hinter dem Reaktor. Aufgetragen sind die für die verschiedenen 
Ausgangsgemische der oxidierenden Stoffe im N2-Gasstrom die 
nicht umgesetzten Anteile hinter dem Reaktor in Abhängigkeit 
von der Menge des auf stöchiometrischen Umsatz bezogenen Re-
duktionsstoffes Ammoniak. Es ist zu beachten, daß der Abszissen-
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I 
V02 I VHO NH3-Anteil in % von der r02 = -- rHO = -- stöchiometrischem Menge VH2 VH2 
(Vol-%) (ppm) 
0,5 1500 -40 % bis +60 % 
1,0 1500 
-40 % bis +60 % 
Stickstoffvolumenströme: 600 I/h, 800 l/h, 
1000 l/h mit und ohne H2O. 
Tabelle 13: Durchgeführte Versuchsserie mit NH3 als Re-
duktionsmittel 
maßstab im oberen und unteren Teil des Bildes 31 gleich ist, wäh-
rend der Ordinatenrnaßstab für 02 von Obis 70 ppm und der Ordi-
natenmaßstab für NO
x 
von Obis 6500 ppm geht. Man erkennt an den 
Kurven von NO und 02 im Gasstrom hinter dem Reaktor, daß NO 
x x 
und 02' bei überstöchiometrischer NH3-Menge gleichzeitig zu H20 
und N2 reduziert werden (GI. XVII bis GI. XIX). Das überschüssige 
NH3 zerfällt weitestgehend. Wird NH3 in unterstöchiometrischer 
Menge angeboten, so wird als erstes der 02-Anteil im Gasstrom ab-
gebaut, wodurch NO und H20 entstehen (GI. XVI). Das Restarnrnoniak 
zerfällt in H2 und N2 , wobei das gebildete H2 wieder mit dem NO 
weiterreagiert. Trotzdem steigt dann zwangsläufig der NOx-Anteil 
durch die Bildung von NO, verursacht durch die 02-NH3-Reaktion, 
über die eingesetzte"Menge an. So lag zum Beispiel bei einern 
unterstöchiometrischen NH3-Anteil von -40 %, einern N2-Gasstrom 
von 1000 l/h,einem 02-Anteil von 0,54 Vol-% und einern NO-Anteil 
von 1300 ppm im Gasstrom vor dem Reaktor nicht über 70 ppm. Der 
NOx-Anteil betrug jedoch 5500 ppm. Der NH3-Anteil .im Gasstrom 
hinter dem Reaktor betrug je nach Versuchsbedingungen, Aufent-
haltszeit des Gases, 02-Gehaltim N2-Gasstrom und eingesetzter 
NH3-Menge, zwischen 200 ppm und 1000 ppm. 
Im Bild 32 sind die 02-' NO
x
- und NH3-Anteile hinter dem Re-
aktor in Abhängigkeit vorn Stickstoffvolurnenstrom durch den Re--
6 
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600 800 1000 
ZE.: 
1 = 1,0 Val-G/o O2 
2 = 0,5 Vol-o/o 02 
N2-Gasstrom [l/h]---+ 
Bild 32: NO
x
- und 02-Reduktion mit 20 %igem NH3-Uberschuß bei 
750°C 
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aktor aufgetragen. Die NH3-Menge war konstant und lag 20 % über 
der stöchiometrisch notwendigen Menge. Es konnte nur bei einem 
Stickstoffstrom von 600 l/h durch den Reaktor und einem Mindest-
überschuß von 20 % NH3 über der stöchiometrischen Menge ein 02-
und NOx-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor, unabhängig von 
der Ausgangszusammensetzung des Gases, von jeweils kleiner als 
1 ppm erreicht werden. Bei einem N2-Gasstrom von 600 l/h und 
einem 02-Anteil von 0,5 Vol-% bzw. 1,0 Vol-% betrug der Rest-
NH3-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor noch 170 ppm bzw. 
320 ppm. 
Durch Zugabe von 10.000 ppm Wasserdampf wurden keine anderen 
Resultate gefunden. 
Die Ergebnisse lassen den Schluß zu, daß bei einem längeren 
Reaktionsrohr das NH3 ebenfalls als Reduktionsmittel zur Ab-
trennung von 02 und NO
x 
aus dem Auflöserabgas verwendet werden 
kann, weil das Restammoniak bei längerer Aufenthaltszeit bei 
7300 C ± 200 C in H2 und N2 zerfällt (Kapitel 6.5.2). 
6.7 Rekombinationsversuche im Quarzrohr 
Zur Klärung der Frage, ob durch Verwendung eines "neutralen" 
Materials als Reaktormaterial (hier gilt die Wand als inaktiv 
gegenüber der chemischen Reaktion) eine quantitative Reduktion 
von NOx oder/und 02 mit H2 bzw. NH3 möglich ist, wurden einige 
Versuche in einem Quarzrohr durchgeführt. 
Das zum Einsatz gelangende Quarzrohr hatte die gleichen Ab-
messungen wie das Metallrohr (Kapitel 6~1). Eventuelle Geo-
metrieeinflüsse des Reaktors auf die chemische Reaktion können 
also ausgeschlossen werden. Die Beheizung des Quarzrohres er-
folgte mit denselben Mantelheizungen, wie sie schon beim Metall-
rohr im Einsatz waren. In der Metallvorheizstrecke, wie sie 
schon bei den Versuchen mit dem Metallrohrreaktor verwendet 
wurden, wurde das Gas auf 4200 C vorgeheizt. Danach konnte im 
Quarzrohr eine maximale Reaktormitteltemperatur von 7400 C er-
reicht werden. Im Quarzrohr stellte sich das gleiche Temperatur-
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profil wie im Metallrohr (Bild 18) ein. 
Bei allen durchgeführten Versuchen im Quarzrohr blieb der Stick-
stoffvolumenstrom unverändert. Er betrug jeweils 600 l/h, da 
sich dieser Durchfluß in den Versuchen zur Reduktion von NO 
und O2 im Metallreaktor als der günstigste erwiesen hatte. 
6.7.1 Die H2-02-Reaktion im stickstoffdurchströmten 
Quarzrohr 
x 
Dem durch das Quarzrohr geleiteten 600 l/h Stickstoffstrom 
wurde 1 Vol-% Sauerstoff vor dem Reaktor zugemischt. Die Re-
aktormitteltemperatur des Quarzreaktors wurde konstant auf 
7200 C gehalten. Der zur Rekombination verwendete Wasserstoff 
wurde zwischen 0 % und 20 %, bezogen auf die stöchiometrisch 
notwendige Menge, variiert. 
Ergebnisse: Schon bei einem überstöchiometrischen Wasserstoff-
anteil von 1 % fand eine vollständige Rekombination statt 
(Bild 33). Eine weitere Verringerung des H2-Anteils im Gas-
strom ~ührte zu einem steilen Anstieg des 02-Anteils im Gas-
strom hinter dem Reaktor. Dieser Wert stimmt gut mit dem be-
obachteten Wert von 6,6 % im Metallrohr überein (Tabelle 5). 
Ein Grund für den geringfügigen Unterschied beider Meßergeb-
nisse liegt in der Verwendung unterschiedlicher Gaszusammen-
setzungen~ Es kann allgemein festgestellt werden, daß die O2-
H2-Reaktion unabhängig vom Reaktormaterial ist. 
6.7.2 Die H2-NO-Reaktion im stickstoffdurchströmten 
Quarzrohr 
Hier wurde dem 600 l/h-N2-Gasstrom 1500 ppm NO zugemischt und 
durch das auf 7400 C geheizte Quarzrohr geleitet. Die Reaktor-
mitteltemperatur blieb währen~ der Versuche konstant. Der H2-
Anteil im Gasstrom wurde viermal geändert und nahm nacheinander 
die Werte 0,5 Vol-%, 1,0 Vol-%, 1,5 Vol-% und 2,0 Vol-%, bezogen 
auf den Stickstoffstrom, an. 
'-~2 
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überstöchiometrischer Hf Antei I 
Bild 33: H2-o2-Rekombination im Quarzrohr bei unterschiedlichem 
H2-überschuß 
Ergebnis: Es konnte keine Reaktion im Gasstrom beobachtet 
werden. 
Durch Beladen des Quarzrohres mit einigen Metallstückchen 
(Werkstoff-Nr. 1.4571) fand sofort eine Reaktion zwischen dem 
Stickstoffmonoxid und dem Wasserstoff im Stickstoffstrom statt. 
Der Ablauf einer NO-H2-Reaktion ist folglich nur mit dem Auf-
treten einer NO-Dissoziation möglich. Aus dem Vergleich der NO-
H2-Reaktion im Metallrohr (Kapitel 6.5.2) und im Quarzrohr 
kann man folgern, daß bei einer Reaktormitteltemperatur von 
7400 C und den vorhandenen Volumenströmen eine NO-Dissoziation 
nur unter dem katalysierenden Einfluß der Metallwand erfolgt. 
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6.7.3 Die 02-NOx-H2-Reaktion im Rtickstoffdurchströmten 
Quarzrohr 
Wie in den Kapiteln 6.7.1 und 6.7.2 erläutert, wurde eine voll-
ständige Rekombination von 02 mit H2 im Quarzrohr festgestellt; 
hingegen konnte keine Reduktion von Stickstoffmonoxid mit 
Wasserstoff erreicht werden. 
Der folgende Versuch wurde deshalb mit dem Ziel durchgeführt, 
die Auswirkungen von Stickstoffmonoxid auf die 02-H2-Rekombi-
nation im stickstoffdurchströmten Quarzrohr zu ermitteln. Die 
Reaktormitteltemperatur wurde konstant auf 7200 C gehalten, der 
Stickstoffstrom betrug 600 l/h, der 02-Anteil 1 Vol-%, bezogen 
auf den Stickstoffstrom, und der H2-Uberschuß bei vollständiger 
H2-02-Rekombination 0,33 Vol-% im Gasstrom hinter dem Reaktor. 
Die NO-Zugabe wurde zwischen ° ppm und 1200 ppm mehrmals ge-
ändert. 
Ergebnis: Durch dasZumischen von NO in den Gasstrom vor dem 
Reaktor, konnte dessen Einfluß auf die H2-02-Reaktion im Quarz-
rohr beobachtet werden. Es ergab sich ein linearer Zusammen-
hang zwischen dem zugemischten NO-Anteil im Gasstrom und dem 
nicht-rekombinierten Sauerstoff (Bild 34), wobei das im Gas-
strom vorhandene NO
x 
auch nicht mit dem H2 reagierte. Die H2-
02-Reaktion ist in der Gasphase eine Kettenreaktion (siehe 
Kapitel 5). Durch das Auftreten von NO im Reaktor wurde diese 
x 
Kettenreaktion gestoppt. Eine vollständige Umsetzung von 02 
war also wegen des häufigen Kettenabbruchs und der dadurch be-
nötigten neuen Startreaktion bei Anwesenheit von NO
x 
und den 
gegebenen Verweilzeiten der Gase im Reaktor nicht möglich. 
Eine Studie des Kernforschungszentrums Karlsruhe /76/ mit einem 
thermischen Rekombinator ergab für eine Temperatur von 11000 C 
eine gleichzeitige Umsetzung von NO
x 
und 02 mit H2 • Dies muß 
zu den bisher beschriebenen Versuchen kein Widerspruch sein, 
weil in der Studie keine Angaben über die Geometrie des Reaktors, 
die A~t der B~heizung des Reaktors und die Wahl des Reaktor-
materials angegeben sind. Eine vergleichende Bewertung ist daher 
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nicht möglich. 
1 ,.. H2 0.4 i + + 
E O2 ~ 
Cl. 03~ Cl. 
' 0 ::> 
---L-200 L-0 
.E 
-...x ...x 0 0,2 ß Cl) 
a:: a:: 
L-L- $ ~100 c c 0,1 :c ~ N 
eS I 
500 1000 1200 
NO-Anteil [ppm] ----. 
Bild 34: Nichtrekombinierter 02-Anteil durch zugemischtes NO 
bei 7200 C 
6.7.4 Die 02-NOx-NH3-Reaktion im stickstoffdurchströmten 
Quarzrohr 
In dieser Versuchs serie wurde der Zerfall von NH3 in einer 
N2-Atmosphäre, die 02-NH3- und die 02-NOx-NH3-Reakt:i,on im stick-
stoffdurchströmten Quarzrohr untersucht. Tabelle 14 gibt die 
einzelnen Versuchsserien wieder. 
Der Stickstoffstrom betrug bei jeder Meßreihe 600 l/h und die 
Reaktormitteltemperatur war konstant 730oc. 
Ergebnisse: Der Zerfall von NH3 und die Reduktion von 02 und 
NO
x 
mit NH3 im Quarzrohr fand praktisch nicht statt. Statt 
dessen wird deutlich, daß Oberflächeneinflüsse die Reaktion 
mit NH3 und den Zerfall von NH3 in einer N2-Atmosphäre im Me-
tallreaktor auslösen. Dieser katalytische Einfluß ist eindeutig. 
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VN2 VNH3 VNO V02 Reaktormitteltemperatur 
(I/h) (I/h) (IIh) (I/h) (Oe) 
600 1,5 - - 730 
600 3,0 -
- 730 
600 3,0 - 3,00 730 
600 5,5 - 6,00 730 
600 4,0 0,48 3,00 730 
600 7,0 0,48 6,00 730 
Tabelle 14: Versuchsserie zur thermischen Rekombination von 
NO
x 
und 02 mit NH3 im Quarzrohr 
Nach dem Einbringen von Metallstückchen in das Quarzrohr (Werk-
stoff-Nr. 1.4571) konnten Umsetzungen, wie in den Kapiteln 
6.6 und 6.5.2 beschrieben, wieder nachgewiesen werden. 
6.8 Der Einfluß von Jod auf die thermische Rekombination 
6.8.1 Theorie zum Jodeinfluß 
Den Einfluß von Jod auf den Ablauf der Reaktion von 
°2 und NO x 
mit H2 im Metallreaktor und den Ablauf der Reaktion von 02 
mit H2 im Quarzrohr auf die Umsetzung dieser Gase soll im fol-
genden geklärt werden. 
Die zweiatomigen Jodmoleküle dissozieren bei der angegebenen 
Reaktormitteltemperatur von 7300 C ± 200 C zu ca. 3 % in Atome 
/66/. 
(XXVII) 
Das so aktivierte Jod, das als Radikal im Gasstrom vorliegt, 
bildet mit den Wasserstoffmolekülen Jodwasserstoff 
(XXVIII) 
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Bei den im Reaktor herrschenden Temperaturen ist der gebildete 
Jodwasserstoff instabil und es treten folgende Rückreaktionen 
auf /60/: 
H + HJ + H2 + J 
J + HJ + J 2 + H 
(XXIX) 
(XXX) 
Es werden somit im Gasstrom vorhandene H-Atome zu H2-Mole-
külen rekombiniert, wodurch gleichzeitig Jod-Atome entstehen 
(XXIX). Der ebenfalls mögliche Fall (XXX), daß Jodatome 
auf Wasserstoffmoleküle treffen, ist bei den einge-
setzten Mengenverhältnissen von H2 zu J 2 im Gasstrom äußerst 
gering und wird deshalb kaum stattfinden. 
Die für eine 02-H2-Rekombination notwendige Kettenreaktion 
wird durch Jodatome immer wieder unterbrochen und muß daher 
stets neu gestartet werden. Die Folge ist, daß durch die Zu-
dosierung von Jod die Geschwindigkeit der Knallgasreaktion ver-
ringert wird. Bei kurzen Verweilzeiten der Gase im Reaktor ist 
eine vollständige Rekombination daher nicht mehr möglich. 
6.8.2 Die NO
x
-02-H2-Rekombination im Metallrohr bei der 
Anwesenheit von Jod 
In dieser Versuchsserie wurde der Reaktor über vier Arbeits-
tage (~ 4 x 8 Stunden) betrieben. Während der Versuchsphase 
wurde der Reaktor mit dem Stickstoffstrom von 600 l/hbei der 
Reaktormitteltemperatur von 7400 C betrieben. Die dem Gasstrom 
vor dem Reaktor zugemischten Wasserstoff-, Sauerstoff-, Stick-
stoffmonoxid- und Jodanteile sind dem Bild 35 zu entnehmen. Der 
NH3-, H2-, 02- und NOx-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor 
kann ebenfalls dem Bild 35 entnommen werden. Während der Ver-
suchsphase wurde die Wasserstoff- und Jodzugabe mehrmals ge-
ändert. Zwischen den Versuchsperioden durchströmte ein Stick-
stoffstrom von 600 l/h den auf 1500 C abgekühlten Reaktor. 
Ergebnis: Die Ammoniak-Anteile im Gasstrom hinter dem Reaktor 
lassen noch einmal den Zusammenhang zwischen H2-Uberschuß und 
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NH3-Bildung erkennen. Sobald der H2-Uberschuß vor dem Reaktor 
im Gasstrom verändert wurde, änderte sich auch der NH3-Anteil 
im Gasstrom hinter dem Reaktor. Je höher der H2-Uberschuß wur-
de, um so höher stieg der NH3-Anteil und umgekehrt. 
Spuren von Jod bis 25 ppm hatten keinen Einfluß auf die Reaktion 
von NOx und 02 mit H2 • Bei diesen Jodmengen wurde im Versuchs-
zeitraum die katalytische Wirkung der Oberfläche des Metall-
rohres nicht beeinträchtigt. Größere Jodmengen im Gasstrom 
(> 25 ppm) vergifteten die katalytisch wirksamen Zentren des 
Metallrohrreaktors. Zwei Ursachen, die gleichzeitig auftraten, 
führten zu einem steilen Anstieg der 02- und NOx-Anteile im 
Gasstrom hinter dem Reaktor. Durch die teilweise Vergiftung 
der katalytischen Zentren des Wandmaterials mit Jod wurde die 
NO
x
-H2-Reaktion rückläufig. Das nun im Gasstrom vorhandene 
NO
x 
wirkte, wie auch das Jod, hemmend auf die 02-H2-Reaktion. 
Nach einer solchen Vergiftung erholte sich der Reaktor, wenn 
kein weiteres Jod in den Gasstrom gelangte, wieder. Die Er-
holungsphase konnte durch ein Ausspülen des Reaktors mit einem 
N2-H2-Gemisch von 98 Vol-% N2 und 2 Vol-% H2 bei 740
0 C erheb-
lich verkürzt werden (Bild 36). 
6.8.3 Die 02-H2-Rekombination im Quarzrohr bei Anwesenheit 
von Jod 
Bei diesem Versuch wurden 600 l/h Stickstoff durch den Reaktor 
geleitet. Der 02-Anteil im Gasstrom vor dem Reaktor betrug 
0,5 Vol-% und der H2-Anteil im Gasstrom bei vollständiger Re-
kombination 0,5 Vol-%. Die Reaktormitteltemperatur wurde kon-
stant auf 7400 C gehalten. Die Jodzugabe betrug 140, 450 und 
1000 ppm. 
Ergebnis: Der 02-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor stieg 
sofort an. Der Meßbereich von 1000 ppm 02 im Gasstrom hinter 
dem Reaktor wurde überschritten. Eine Rekombination konnte des-
halb nicht nachgewiesen werden. Abschließend kann festgehalten 
werden, daß die für eine ~-o2-Reaktion notwendige Kettenreaktion 
nicht oder nicht im ausreichenden Maße stattfand (KapitelS, 
Kapitel 6.8.1). 
vor Reaktor 
VN2 VH2 VNO V02 
Wh] [I/h] [I!h] Wh] 
600-1 20-1 1,4-1 8 
500-1 18-1 1,0-1 7 
400 I 161 0,6-1 6 
hinter Reaktor 
Vol%N2 
NH3 
[ppm] 
0,6 160 
Jod NOx 02 
[ppm] [ppm][ppm] 
0,4 J . 1W 
3°i 30 30 
0,2 I 80 
20~ 20 20 
10 10-1 10 
vor Reaktor 
° 
5 10 
Bild 35: Langzeitverlauf eines 02-' NO
x
-' 
15 20 
N2 t-~ 0 . 'A 
'---.l ,~ H2 ~NO 
Jodsprung 
25 
02 
----
NH3 
NOx 
02 
Zeit[hJ 
J 2- und H2-Gemisches im Metallrohr 
(X) 
(X) 
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J2[ppm] 
3000 
2000 
1000 
o 1 2 3 4 Zeit [h] 
NOx[ppm] 
O2 [ppm] Vol%H2 
250 1,0 \ 
-- Reaktion 
200 200 fand nicht mehr /. Sprung erfolgt durch 
statt. Leichter Spülung des Reaktors 
Temperaturab- mit N21H2-Gemisch 
150 fall wurde be- 2 Vol.- % H2, keine NOx, obachtet. 02-Zugabe. 
0,5 
100 100 
50 
2. Sprung (wie Sprung1) 
===1 
0 1 2 3 Zeit[h] 
Bild 36: Vergiftung des Reaktors mit Jod und 02-' NO
x
-' H2-An-
teil hinter Reaktor 
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7. Das technische Konzept eines thermischen Rekombinators 
Thermische Rekombinatoren sind in der Kerntechnik nicht unbe-
kannt. Solche Geräte sind von den Firmen Rockwell-International 
/61/ und Westinghouse /62/ entwickelt und erprobt worden. Sie 
finden ihren Einsatz bisher nur zum Abbau des in Störfall-
situationen erzeugten Radiolysewasserstoffs im Reaktorsicher-
heitsbehälter.von Kernkraftwerken. Dabei muß mit dem Rekombi-
nator der Wasserstoff nur soweit entfernt werden, daß keine 
Explosionsgefahr mehr gegeben ist. Zur Oxidation des H2 wird 
Luft eingesetzt, wodurch ein hoher Uberschuß an 02 zur Verfügung 
steht. 
Die Möglichkeit, den thermischen Rekombinator zur 02-Abtrennung 
und darüber hinaus auch gleichzeitig zur NO -Abtrennung in die 
x 
Auflöserabgasstrecke einzusetzen, erscheint zweckmäßig. In der 
Abgasstrecke einer Wiederaufarbeitungsanlage werden andere An-
forderungen an den thermischen Rekombinator gestellt als bei 
dem oben erwähnten Einsatzzweck. So muß der 02- und NOx-Anteil 
im Gasstrom hinter dem Reaktor kleiner als 1 ppm sein und der 
Uberschuß des verwendeten Reduktionsmittels sollte so gering 
wie möglich gehalten werden. 
Damit jede Explosion bei der Sauerstoffabtrennung ausgeschlossen 
werden kann, wird das Abgas in einen N2-Kreislauf eingespeist, 
wodurch das Auflöserabgas verdünnt wird (Bild 37). Der Sauer-
stoffanteil darf nicht über 4,9 Vol-% betragen (Kapitel 4.2.2). 
Der Reaktor wird in diesem Verdünnungskreislauf betrieben. Im 
Reaktor werden dann 02 und NOx durch H2 bzw. NH3 thermisch zu 
Wasser und Stickstoff rekombiniert. Das entstandene Wasser wird 
im anschließenden Wärmetauscher auskondensiert. 
Der Rest des Gases verläßt den Stickstoffkreislauf und wird 
der weiteren Behandlung unterworfen (Bild 11). 
Das Konzept eines thermisch betriebenen Rekombinators ist in 
Bild 38, auf der Grundlage der Meßergebnisse aus Kapitel 6, dar-
gestellt. Der Reaktor wird mit einem Heizgas auf Reaktions-
AuflÖ5er-
abgas 
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L-
a 
-~ ~ 
a:: 
zur weiteren 
Abgasbehandlung 
Bild 37: Verdünnungskreislauf in der Auflöserabgasstrecke 
temperatur gebracht. Der für den Transport des Heizgases not-
wendige Heizkreislauf besteht aus einer unter dem Reaktor an-
gebrachten gut zugänglichen Heizung, einem über dem Reaktor 
angebrachten Wärmetauscher und zwei Ventilen. Die im Wärme-
tauscher anfallende Wärme wird zur Aufheizung des verdünnten 
Auflöserabgases verwendet. Die Ventile ermöglichen eine Trennung 
des Reaktors vom Heizkreislauf. Anstelle eines störanfälligen 
Umwälzgebläses erfolgt hier die Umwälzung des Gases nach dem 
Prinzip des Wärmehebers. Das bedeutet, daß die treibende Kraft, 
welche das Gas in Fluß hält, die Ausnutzung des Gasdichte-
unterschieds zwischen dem Kühler und der Heizung ist. 
Als Heizgas ist Xenon oder Argon vorgesehen. Beide Gase sind 
chemisch inert, eine Komponente des Auflöserabgases, und 
zeichnen sich durch hohe Dichteunterschiede als Antriebsmittel 
für den Naturumlauf aus. Der Dichteunterschied ist maßgeblich 
für die gesamte Bauhöhe des Reaktorheizkreislaufs. Der Betriebs-
druck des verdünnten Auflöserabgases beträgt 1 bar, der des 
Heizgases 1,1 bar. Tritt ein Leck im Kühler oder Reaktor auf, 
Gaszu-
führung 
3 
T, ' I 
.s:; 
<I 
11 
• ~ ,'-• .....I. L-.-.-t----J 
~ 
N 
QI 
:c 
2 
weitere Abgasbehandlung 
K1 
Auflöserabgas 
CD Wdrmetauscher 
Ci) Vorheizer 
Q) Heizkreislaufwärmetauscher 
©Reaktor 
®Heizung 
Bild 38: Schaltung eines thermischen Rekombinators mit Naturumlaufheizung 
\0 
t\.) 
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so führt die Druckabsenkung im Heizgas zur Schließung der Ven-
tile. Argon bzw. Xenon, das durch ein Leck aus dem Heizgas-
kreislauf in den verdünnungskreislauf gelangt, stellt dort nur 
eine geringfügige Veränderung der Verhältnisse der Einzelkom-
ponenten untereinander dar und führt somit zu keinem unlösbar 
neuen Problem. 
Durch eine im Bypass geschaltete Pumpe wird der Heizgaskreis-
lauf in Bewegung gesetzt. 
Im folgenden wird eine überschlägige Berechnung des Aufheiz-
kreislaufes durchgeführt. Zur Vereinfachung der Rechnung wurde 
für den gesamten Kreislauf, außer Reaktor, ein N2-Volumen-
strom angenommen. Reaktionen, die möglicherweise in der Vor-
heiz strecke stattfinden, werden hier ausgeschlossen. Die Re-
kombination von 02 und NO
x 
soll mit H2 erfolgen und nur im 
Reaktor berücksichtigt werden. Die Auflöserabgasmengen sind 
der Tabelle 1 zu entnehmen. 
Das Prinzip des' Wärmehebers ist im Bild 39 dargestellt und be-
steht aus Heizung, Kühlung und Drossel. Die Drossel repräsen-
tiert den Strömungswiderstand des Fluids im Kreislauf. Wärme-
übergänge sind nur im Kühler und der Heizung vorgesehen. Der 
Rest des Kreislaufs ist adiabate 
Das Gleichgewicht im Heizkreislauf st'ell t sich ein, wenn die 
Summe der Einzelwiderstände gleich der wirksamen Druckhöhe 
ist /63/. 
~p = EW + E (1 . ~) = Ah·g·(PKühler-PHeizung) (19) 
Durch die Auflösung von 560 BE/h gelangen 176 l/h Sauerstoff 
und 13,1 l/h Stickoxid in das Abgas. Damit der 02-Anteil im 
Reaktor nicht über 1 Vol-% ansteigt, wird ein im Abgassystem 
befindlicher Verdünnungskreislauf mit 17,5 m3/h ~ 21,88 l/h 
Stickstoff im Umlauf betrieben. Das verdünnte Auflöserabgas 
gelangt nach der ersten Vorwärmung mit 3500 C in den Kühler des 
Heizgasstromes und wird hier auf 7500 C aufgeheizt. Der Kühler 
Cl 
C 
::J 
N 
CI) 
I 
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Bild 39: Prinzip des Wärmehebers 
Drossel 
ist als Mehrbündelgradrohr-Wärmetauscher ausgebildet, damit 
die Strömungsverluste des Heizgases möglichst gering bleiben. 
In der Mitte des Kühlers befindet sich ein Ausdehnungsglied, 
das die unterschiedliche Ausdehnung von Rohrbündel und Ge-
häuse, verursacht durch unterschiedliche Temperaturen, aus-
gleicht (Bild 40). Als Stoffbezugstemperatur wird im Kühler 
ein mittlerer Wert verwendet. 
eStoff = 
e. + e 
e~n aus 
2 (9) 
Die erforderliche Wärmeleistung im Kühler, um den Stickstoff-
strom von 3500 C auf 7500 C aufzuheizen ist gegeben durch: 
• c • l1e p (10) 
Die vom Heizgas (Xenon bzw. Argon), das durch die Innenrohre 
des Wärmetauschers strömt, abgegebene Heizleistung errechnet 
E 
.... 
..... 
. 11 
< 
.. 
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Bild 40: Kühler des Aufheizgases 
sich zu: 
. 
QHeizgas = 
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2 . 1T • Z • 6t 
m 
(20) 
wobei 6t
m 
die mittlere logarithmische Temperaturdifferenz ist. 
Sie wird wie folgt berechriet: 
6t = 
m 
Die Reynolds-Zahlen der Gasströme errechnen sich aus: 
Re = 
d • Po' W hy 
Für Heizgas gilt d hy = d. 
Für Stickstoff gilt dhy = 
n 
2 2 D -z·d 
D+z·d 
(21) 
(12 ) 
(22 ) 
Nach Dubbel /65/ gilt für laminare Strömung im Rohr für Ab-
kühlung (Xenon bzw. Argon): 
Nu 
d O,066S·Pe·r 
= 3,65 + --------------~-=-= 
1 + 0,045. (pe.~)2/3 
und für Aufheizung (N2 -Strom) /73/: 
Nu = 4,36 
wobei die Pe-Zahl wie folgt errechnet wird: 
w·d·p.cn Pe = oll:: 
A 
( 13) 
(23) 
(14 ) 
Die Wärmeübergangszahl ergibt sich nach Gleichung (15). Die 
Wandtemperatur auf der vom Heizgas im Kühler durchströmten 
Seite beträgt: 
e = e . Heiz M1ttel Heiz 
k 
. 6t 
m (24 ) 
mit 
-- 97 -
(l .(l 
Heiz N2 k ~---:---­(lH . +(lN 
el.Z 2 
(25 ) 
Die Wandtemperatur auf der vorn verdünnten Auflöserabgas durch-
strömten Seite beträgt: 
(26) 
Im Reaktor findet ausschließlich der Reaktionsumsatz statt. 
Die freiwerdende Reaktionswärme führt zur Aufheizung des ver-
dünnten Auflöserabgases. Bei einer Geschwindigkeit des ver-
dünnten Abgases von 700 l/h (20oC, 1 bar) pro Reaktionsrohr 
und einern Verdünnungsvolurnenstrom von 17,5 m3/h (20oC, 1 bar) 
muß der Reaktor mit 25 Reaktionsrohren 57 x 2 bestückt sein. 
Die Länge der Reaktionsrohre beträgt 1,2 m (Bild 41). 
Die Beheizung des Kreislaufs erfolgt mit einer elektrischen 
Heizung unterhalb des Reaktors. 
Als Werkstoff für Reaktor~ Heizungsraurn und Kühler wird ein 
Thermaxstahl mit der Werkstoff-Nr. 1.4828 verwendet. Die Druck-
verluste im Aufheizkreislauf setzen sich wie folgt zusammen: 
64 L 2 
llPLeitung 
w (27 ) = • P . 2' Re d 
64 L 2 
II PKühler 
w (28) = d • P 2' Re 
2 
. P 
· 
w t;v = 2,8 (29 ) ~ PVentile = t;v 2 
(&.! D. 2 IIp 1,5 + 1) . (1 + -1=.) . w /71/ (30) = . 
-2-
Reaktor Re I 
Die Zahlenwerte über die Druckverluste können nur als Anhalts-
punkte gelten, da die Vielzahl der Firmenerzeugnisse stark 
voneinander abweichen. 
Die notwendige Höhendifferenz zwischen Kühlermitte und Reaktor-
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t Xe, Ar 
.. 
qJ 57 x 2 
L~ 
t Xe - Gas oder Ar - Gas 
Bild 41: Thermischer Reaktor des Kreislaufs 
750 oe 
Reaktionsgas 
--+- ... 
N2, O2, NO x, H2, 
Kr, Ar 
Reaktionsrohr 
qJ 57x 2.1200 lang 
N2, H20, H2 ,Kr, 
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ausgang errechnet sich wie folgt: 
llh = 
Aus Tabelle 15 können die Daten für einen Xenon bzw. Argon-
Heizkreislauf entnommen werden'. Bei Verwendung von Argon kann 
Größen Stickstoff Xenon Stickstoff Argon 
Kühler 
Innenrohr Innenrohr 
• t} Stoff (Oe) 550 595 550 595 
A (10-4 W/mK) 570 138 570 380 
Q (kg/m3 ) 0,41 2,02 0,41 0,62 
Cp (kJ/kg K) 1,11 0,159 1,11 0,53 
TI (10-7 Ns/m2 ) 380 560 380 470 
D (m) 0,3 - 0,3 -
d (mm) 
- 57 x 2 - 57 x 2 
z 1 10 1 10 
t} ein (Oe) 350 820 350 820 
t} aus (Oe) 750 370 750 370 
Qzu (kW) 2,7 - 2,7 -
Qab (kW) - -2,7 - -2,7 
dhy (m) 0,07 0,053 0,07 0,053 
w (m/s) 0,33 0,85 0,33 0,83 
Re - 1625 - 580 
Pe - 1050 - 380 
Nu 4,36 4,90 4,36 4,6 
a (W/m2 K) 3,55 1,27 3,55 3,28 
l!!. tm (Oe) 425 425 425 425 
IKühler (m) 2,17 2,17 1,11 1,11 
k (W/m2 K) 0,94 0,94 1,7 1,7 
t} Ober!. (Oe) 660 280 754 375 
l!!.p (N/m2 ) - 1,2 - 0,5 
PGas (bar) 1,0 1,1 1,0 1,1 
Reaktor 
Innenrohr Innenrohr 
I (m) 1,2 1,2 1,2 1,2 
t (0C) 750 820 750 820 
dl (mm) 57 x 2 - 57 x 2 -
Re 
-
940 - 310 
z 25 1 25 1 
w (m/s) - 0,85 - 0,83 
VRohr (1/h) 700 - 700 -
TI (10-7 Ns/m2) - 620 - 550 
D (m) - 0,4 - 0,4 
dhy (m) - 0,043 - 0,043 
l!!. P (N/m2) - 0,95 - 0,31 
Q 820 (kg/m3 ) - 1,59 - 0,48 
Leitungen + Ventile + Heizung 
I (m) - 14,5 - 14,5 
l!!. P (N/m2) - 8,7 - 6,1 
d (mm) - 57 x 2 - 57 x 2 
Q370 (kg/m3 ) - 2,7 - 0,82 
Höhendifferenz, Kühler-Reaktor 
l!!. h (m) 2,1 2,1 4,6 4,6 
Tabelle 15: Daten des'Heizkreislaufes 
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der Kühler etwa um die Hälfte kleiner gebaut werden als bei 
der Verwendung von Xenon, weil die spezifische Wärmekapazität 
von Argon höher ist als von Xenon. Die Bauhöhe zwischen Kühler 
und Reaktor beträgt für einen Xenonheizkreislauf auf Grund 
seines hohen Dichteunterschieds 2,1 m und für den Argonkreis-
lauf 4,6 m. 
8. Die 02- und NOx-Reduktion mit H2 an einem Katalysator 
8.1 Die Wahl des Katalysators 
Im Kapitel 6 wurde die thermische Reduktion von NO
x 
und 02 mit 
H2 bzw. NH3 ausführlich untersucht. In diesem Abschnitt wird 
die katalytische Reaktion von 02 und NO
x 
mit H2 in einer kata-
lytischen 02-NOx-Abtrennungsanlage getestet. Aus einer Reihe 
von Vorversuchen mit den Katalysatoren 
KCO-S9 der Kali-Chemie, Hannover, 
G-43 der Girdler Südchemie, München, 
Ru-Katalysator 0.3 Nr. 5110-28097 der Firma Doduco, 
Sinsheim, 
konnte der Ru-Katalysator als besonders geeignet ermittelt 
werden /67/. Als einziger Katalysator erfüllte er für Tempe-
raturen ~ 4000 C die Forderung, 02 und NO
x 
bis unter 1 ppm zu 
entfernen bei gleichzeitiger Vermeidung der NH3-Bildung. 
8.2 Die 02-NOx-Abtrennungsanlage 
Die 02-NOx-Abtrennungsanlage /67/ besteht aus einem Stickstoff-
kreislauf mit 2 CuO-Betten und 2 Molekularsiebbetten (Bild 42). 
Kernstück der Anlage ist der N2-Kreislauf mit der im ROhrsystem 
befindlichen Heizung, dem Katalysatorbett, dem Kühler und dem 
Kreislaufgebläse. Der nichtregelbare Kreislaufdurchsatz beträgt 
02 Abgas.~ 
K2 
CuO-B2 
el 
K1 
Kondensat 
el 
FF1 
Abb. 42: Fließbild der 02/Nox-Abtrennung aus /67/ 
1-• ~====1[><J ... H 2 
K.B. 
N2 
Ms-B2 
..... 
o 
..... 
zur 
Kr - Abtrennung Kondensat 
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50 m3/h und kann mittels der 7,5 kW-Heizung auf 3300 C aufge-
heizt werden. Das Katalysatorbett (K.B.) ist ein Zylinder von 
250 mm Durchmesser und 400 mm Höhe. Die Katalysatorschütthöhe 
im Katalysatorbett beträgt 125 mm. Die Temperaturen im Zylinder 
werden mit zwei Fe-Konstanten-Thermoelementen, die in Schutz-
rohren untergebracht sind, gemessen. Das erste Thermoelement 
befindet sich 10 mm über der Katalysatorschüttung, das zweite 
50 mm unterhalb des ersten Thermoelements in der Katalysator-
schüttung. Hinter dem Katalysatorbett wurde der Gasstrom im 
Wärmetauscher WT 1 bis auf 200 C abgekühlt, wobei das bei der 
Reaktion entstandene Wasser größtenteils auskondensierte und 
aufgefangen wurde. Die Gaszugabe erfolgte auf der Druckseite 
und die Gasentnahme auf der Saugseite des Kreislaufgebläses 
K 1. Der Wasserstoff wurde bei Raumtemperatur in den Kreislauf 
zwischen Gasheizung und Reaktor eingespeist. Vor der Gasheizung 
wurde der im N2-Gasstrom befindliche 02- und NOx-Anteil konti-
nuierlich gemessen. Hinter dem Kühler wurde der überschüssige 
Wasserstoffanteil, der Rest-NOx - und der Rest-02-Anteil konti-
nuierlich und der gebildete Ammoniakanteil diskontinuierlich ge-
messen. Die Analysen erfolgten mit den Geräten bzw. Methoden 
wie in Kapitel 6.3 angegeben. Der Rohrleitungsdurchmesser be-
trug 57 mm und die Wandstärke 2 mm. Die Anlagenkomponenten wa-
ren aus dem Werkstoff mit der Nr. 1.4541 gefertigt. 
Die CuO-Betten und die Molekularsiebbetten wurden nicht be-
trieben. 
8.2.1 Das Regelsystem der Kreislaufanlage 
Die Regelung der Sauerstoffabtrennungsanlage ist in Bild 43 
dargestellt. Mit Hilfe des Schwebekörperdurchflußmessers FIR 2 
wird der Volumenstrom im Hauptkreislauf gemessen und als 
elektro Signal auf einen Rechner gegeben. Der vor dem Kata-
lysator im N2-Gaskreislauf befindliche Sauerstoffanteil wird 
vor der Heizung gemessen und ebenfalls als elektro Signal dem-
selben Rechner zugeführt. Aus diesen beiden Eingangssignalen 
wird die vor der Heizung befindliche absolute Sauerstoffmenge 
im Kreislauf errechnet. Damit stets das richtige Sauerstoff-
Wasserstoff-Gemisch vorliegt, muß das Wasserstoffventil H 1 
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entsprechend der Sauerstoffmenge nachziehen. Hierzu dient der 
Verhältnisregler. Als Führungsgröße wird in den Regler die ab-
solute Sauerstoffmenge als Signal varlittel vorgegeben. Als Ist-
wert gilt der H2-Durchsatz durch den Schwebekörperdurchfluß-
messer mit elektro Ausgang FIR 3. Der Verhältnisregler sorgt 
dann dafür, daß die Wasserstoffmenge gleich dem 2,2fachen der 
Sauerstoffmenge entspricht. Veränderte Sauerstoffmengen im N2-
Gasstrom haben eine Änderung der Führungsgröße des Verhältnis-
reglers z~r Folge. Die Regelgröße Wasserstoff wird dann dem 
neuen Sollwert mit H 1 angepaßt. 
Diese ursprünglich vorgesehene Regelung ist so nicht zum Ein-
satz gekommen, weil zu lange Totzeiten in der 02-Analyse und 
Instabilitäten bei der H2-Durchflußmessung aus Zeitmangel nicht 
behoben werden konnten. 
In dem aufgebauten Kreislauf konnte deshalb nur noch eine Rege-
lung auf der Basis Grundlast und Regellast verwirklicht werden. 
Die Luftmenge, die Stickoxidmenge und die errechnete überstöchio-
metrische Wasserstoffmenge gelangten durch handgesteuerte Ven-
tile in den Kreislaufstrom (Bild 44). Damit der gewünschte H2-
Uberschuß hinter dem Kühler im Gasstrom konstant blieb, mußten 
Störgrößen synchron ausgeglichen werden. Der infrage kommende 
Sollwert-H2-Uberschuß wurde im kontinuierlich arbeitenden Regler 
Contric der Firma Hartmann. und Braun, Frankfurt, mit dem Ist-
H2-Uberschuß verglichen. War der Soll-1st-Vergleich ohne Aus-
gleich, so steuerte der Regler das Ventil H 6 an, über das 
o - 50 l/h Luft zusätzlich in den Kreislauf vor dem Reaktor 
gelangen konnten. Daß trotz der Grundlast-Regellast-Regelung 
der Kreislauf schwer regelbar blieb, ist leicht einzusehen. 
Der Regellastanteil. an der Regelung war so gering, daß durch 
Störungen von mehr als 50 l/h Luft oaer/und 100 l/h Wasser-
stoff in der Gasversorgung die Regelmöglichkeit schon ver-
loren ging. 
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8.2.2 Die Sicherheitsschaltung der Kreislaufanlage 
Eine Explosionsgefahr in dem N2-Kreislauf könnte auftreten, 
wenn unkontrollierte Luft- und Wasserstoffmengen in den Kreis-
lauf gelangen. Eine Voraussetzung dafür ist der einzelne bzw. 
gleichzeitige Ausfall der Steuerluft von 2,5 bar für die Ven-
tile, die Stromversorgung der Anlage, der Ausfall des Kreis-
laufgebläses, der Ausfall des 02-Analysators und der Ausfall 
des H2-Analysators. Das Sicherheitssystem des N2-Kreislaufes, 
es ist Bild 45 zu entnehmen, ist für derartige Störfälle aus-
gelegt. 
Im Falle eines Stromausfalls schließen die Magnetventile MV 1, 
MV 2 und MV 11 die Steuerluftzufuhr, oder/und durch Ausfall der 
Steuerluft·von 2,5 bar gehen die pneumatischen Ventile PRV 1, 
d. h. NO- und Luftzugabe, EPAV 10, d. h. Wasserstoffzugabe 
und EPAV 9, d. h. Regelluftzugabe, in ihre Grundstellung, wo-
durch keine weiteren Gasmengen mehr in den Kreislauf gelangen. 
Der Volumenstrom im Kreislauf, durch das Gebläse K 1 verursacht, 
wurde mit FIR 2 gemessen und schaltete über ein Relais den 
Stromkreis für das Magnetventil MV 1. Bei Uberschreiten der 
maximalen 02-Konzentration, z. B. durch Ausfall der Wasser-
stoffzugabe, bzw. bei Unterschreiten der minimalen 02-Konzen-
tration, z. B. durch Ausfall der Luftzugabe, erfolgte unmittel-
bar eine öffnung des Stromkreises für das Magnetventil MV 1. 
In der Anfahrphase konnte dieser 02-Minimal-Maximal-Grenzwert-
geber durch einen manuell betätigten Schalter überbrückt wer-
den. Durch diese Verknüpfung war eine unmittelbare Einfluß-
nahme auf die pneumatischen Ventile möglich. Bei Ausfall einer 
Komponente bzw. der Hilfsenergie für die Komponenten und das 
Magnetventil gingen sowohl das Magnetventil als auch die pneu-
matischen Ventile in ihre SchließsteIlung. Sämtliche Gaszugabe 
für den N2-Kreislauf war damit gestoppt. 
Bei Uberschreiten eines statischen Druckes von 0,2 bar, z. B. 
durch Verstopfung von PRV 2, wurde der Stromkreis von MV 2 ge-
öffnet und dadurch die Steuerluft für PRV 1 unterbrochen. PRV 1 
ging in die Grundstellung. Die NO- und Luftzugabe war nicht mehr 
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möglich. Auf die H2-Zugabe und die Regelluftzugabe hatte das 
durch Uberdruck bedingte Schließen von PRV 1 keinen Einfluß, 
so daß die H2-zugabe und die Regelluftzugabe weiter erfolgte. 
Durch den Anstieg des H2-Anteils im Kreislauf über 2 Vol-% 
hinter dem Kühler schaltete der H2-Grenzwertschalter. Der Strom-
kreis für das Magnetventil MV 11 öffnete sich, und das Magnet-
ventil schloß. Die Steuerluft zu EPAV 9 und EPAV 10 wurde 
unterbrochen, und die pneumatischen Ventile schlossen. 
Zusammenfassend kann festgestellt werden, daß sich im Kreislauf 
aufgrund der Sicherheitseinrichtungen kein explosionsfähiges 
Gemisch bilden konnte. 
8.3 Versuchsprogramm in der Kreislaufanlage 
8.3.1 Anfahren der Anlage 
Nach Inbetriebnahme der Kühlwasserversorgung für den Wärme-
tauscher erfolgte das Einschalten des Kreislaufgebläses und 
der Gasheizung. Sobald mit der Heizung die gewünschte Gas-
temperatur und Reaktortemperatur erreicht war, wurde vorsichtig 
Wasserstoff in den sauerstoffhaItigen Kreislauf geleitet. Durch 
die Reaktion am Katalysator wurde der vorhandene Luftsauer-
stoff abgebaut bis zum Schluß nur noch einewasserdampfhaltige 
N2-Atmosphäre übrig blieb. Die Anlage war nun betriebsbereit. 
Nun konnten die für die einzelnen Versuche bestimmten Gasmengen 
in die Anlage geleitet werden. Mittels des Gasaustrittsventils 
PRV 2 wurde ein Systemüberdruck zwischen 0,05 bar und 0,1 bar 
eingestellt. Dieser Druck war notwendig, damit die Analysatoren 
ohne Fremdgeräte ausreichend mit Gas versorgt werden konnten. 
Der Anfahrvorgang der Kreislaufanlage dauerte 1,5 h. 
8.3.2 Die H2-02-NOx-Reaktion am Katalysator 
Die Versuchsserie ist in Tabelle 16 angegeben. Als veränderliche 
Parameter wurden die Luftmenge von 2,0 m3/h und 3,8 m3/h, die 
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Stickoxidmenge zwischen 17,5 l/h und 150 l/h, der H2-Uberschuß 
zwischen 0,4 Vol-% und 0,75 Vol-% im N2-Gasstrom hinter dem Re-
aktor und eine Gastemperatur vor Reaktor zwischen 2450 C und 
3050 C gewählt. Der Kreislaufvolumenstrom konnte aufgrund der 
Anlagenauslegung nicht verändert werden. 
Ergebnisse: Die Versuchsdauer betrug in der Regel 4 h. Während 
der Versuchsphase stellt sich ein Uberdruck von 0,07 bar bis 
0,1 bar ein. Durch diesen Uberdruck wurden die Analysengeräte 
ausreichend mit Gas versorgt. Je nach H2-02-NOx -Gasmenge und 
je nach der Gastemperatur vor dem Katalysator stieg die Tempe-
ratur bei Einsetzen der H2-02-NOx-Reaktion bis zu 600
0 C in der 
oberen Katalysatorschicht an. Diese Temperaturspitze wurde 
schon in Laborversuchen beobachtet /68/. Es stellte sich im 
Gleichgewichtszustand dann die in Tabelle 16 angegebene Kata-
lysatortemperatur zwischen 3800 C und 4200 C ein. Die Temperatur-
schwankungen sind ein Resultat der im Katalysator wechselnden 
aktiven Zonen. 
Ein NH3-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor konnte trotz 
unterschiedliche~ 02-' NOx - und H2-Anteile im Gasstrom vor dem 
Reaktor nicht nachgewiesen werden. Eine fast vollständige Re-
duktion von NO
x 
mit einem Anteil von 1 ppm und 02 mit einem 
Anteil von kleiner als 5 ppm im Gasstrom hinter dem Reaktor er-
folgte außer bei den Versuchen 3 und 7 sofort bei der Reaktor-
temperatur von 400o C. Der überstöchiometrische H2-Anteil 
war dann größer als 20 %. Bei den Versuchen 3 und 7 wurden 
10 - 25 ppm NO
x 
und 50 - 100 ppm 02 im Gasstrom nachgewiesen. 
Der H2-Uberschuß, bezogen auf den stöchiometischen H2-Bedarf, 
betrug hier etwa 12 %. In der Kreislaufanlage konnte eine voll-
ständige Reduktion von 02 und NO
x 
ohne NH3-Bildung nur bei 
einem über stöchiometrischen H2-Angebot von etwa 20 % errefcht 
werden und liegt damit etwa doppelt so. hoch wie bei den Labor-
versuchen /67,68/. 
Ver- Luft- NO-Zu- Anteil im Kreis- ~olumen- Gastemp~- Kataly- Anteil im Kreislauf überstö- Kreis-
such zu- gabe lauf vor Reaktor strom ratur vor sator- hinter Reaktor chiome- lauf-
Nr. gabe Reaktor temperatur trischer druck 
I I 11 rll 11 rll H2-über-r02 rNO rNOx 02 rNH3 H2 
schuß 
(m3/h) (I/h) (Vol- %) (ppm) (m3/h) (0C) (0C) (ppm) (ppm) (ppm) (Vol- %) (%) (bar) 
1 1,9 17,5 0,8 350 50 305 380-420 <1 1- 5 < 50 0,4 24,0 0,085 
2 2,0 52,5 0,8 1050 50 305 380-420 <1 1- 5 < 50 0,7 37,0 0,100 
3 3,8 32,0 1,6 640 50 245 380-400 10-25 50-100 < 50 0,4 12,1 0,070 
4 3,8 32,5 1,6 650 50 245 400-420 <1 10- 15 < 50 0,75 22,6 0,080 
5 2,0 30,0 0,84 600 50 300 380-420 <1 1- 5 < 50 0,4 22,2 0,090 -' 
-' 
6 2,0 150,0 0,8 3000 50 305 410-420 <1 1- 5 < 50 0,75 32,9 0,080 o 
7 3,8 60,0 1,6 ,1200 50 250 400-420 10-25 50-100 < 50 0,4 11,6 0,075 
8 3,8 50,0 1,6 1000 50 255 420-430 <1 1- 10 < 50 0,75 22,1 0,095 
Tabelle 16: Versuche zur katalytischen Reduktion von NO
x 
und 02 mit H2 in der Kreislaufanlage 
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8.3.3 Die Jodvergiftung am Katalysator 
Zur Beurteilung der Güte des Rutheniumkatalysators sollte 
die Frage geklärt werden, in wie weit geringe Spuren von Jod 
im Gasstrom Auswirkungen auf die Aktivität dieses Katalysators 
haben. Dazu wurde in den Verdünnungskreislauf zwischen Heizung 
und Katalysatorbett Jod eingespeist. Durch die Abzweigung eines 
Volumenstromes von 40 l/h vor dem Reaktor, der dann S Minuten 
durch eine Absorptionsflüssigkeit (Kapitel 6.3) perlte, konnte 
die absorbierte Jodmenge bestimmt und durch Rückrechnung auf 
den Jodanteil im Gasstrom geschlossen werden. Eine gleichzeitige 
Messung von Jod und NH3 , beides erfolgte diskontinuierlich, er-
wies sich als außerordentlich schwierig. Da bei der Reduktion 
von NO
x 
und 02 mit H2 am Duducokatalysator im Rahmen der durch-
geführten Versuche kein NH3 nachgewiesen werden konnte (Kapitel 
8.3.2), wurde deshalb auf die NH3-Bestimmung bei diesen Ver-
suchsserien verzichtet. Es wurden, wie auch aus Tabelle 17 
zu entnehmen ist, zwei Versuchsserien durchgeführt. Beide Ver-
suchsserien unterscheiden sich, abgesehen vom Jodanteil, durch 
unterschiedlich angebotene Sauerstoffmengen. Der NO -Anteil 
x 
vor dem Reaktor, die Gastemperatur und der H2-Anteil hinter 
dem Reaktor sind in etwa gleich. Durch den unterschiedlichen 
02-Anteil der Versuchs serien 1 und 2 lagen unterschiedliche 
Katalysatortemperaturen vor. 
Ergebnis: Wie aus Tabelle 17 hervorgeht, betrug bei Versuch 1 
die Gastemperatur 31SoG und bei Versuch 2 28SoC mit den Kata-
o 0 lysatortemperaturen von 470 C bzw. 600 C, die sich aus den 
unterschiedlichen H2-o2-Verhältnissen ergaben. Es zeigt sich, 
daß durch die Jodzugabe von 130 ppm im ersten Versuch die Kata-
lysatortemperatur von 470°C innerhalb von S Minuten auf 306°c 
absank. Der 02- und der NOx-Anteil im Gasstrom hinter dem 
Katalysator stieg stark an. Die Jodzufuhr wurde sofort ge-
stoppt. Die Katalysatortemperatur stieg in den folgenden 
22 Minuten wieder auf 440°C. 
Für Versuch 2 ist in Bild 46 der Jodanteil im Gasstrom, der 
02-Anteil im Gasstrom hinter dem Reaktor und die Katalysator-
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Ver- Luft,NO. Anteil im Kreis- Anteil im Kreislauf Gastempe- Katalysator- Jodanteil Jodzeit- Versuchs-
such in der lauf vor Reaktor hinter Reaktor ratur vor temperatur im Gas- meßab- dauer unter 
Nr. Anlage Reaktor strom schnitt Gleichge-
r~o. r~2 r~o. r" r" wichtsbedin-02 H2 
gungen 
(m3 /h) (ppm) (Vol-%) (ppm) (ppm) (Vol-%) (OC) (OC) (ppm) (min) (min) 
1. Versuchsreihe 
1 2,0 600 0,84 <1 6 0,75 315 470 68,4 5,0 15 
2 2,0 600 0,84 2 30 0,75 315 350 130,5 0 30 
300 4,0 
3 2,0 600 0,84 7 50 0,75 315 300 130,5 0,5 35 
25 180 0,75 315 300 3,0 
120 600 0,75 315 300 5,0 
4 2,0 600 0,84 20 60 0,75 315 320 80,4 5,0 50 
NO.- und J2-Zugabe gestoppt 
5 2,0 - 0,84 - 60 0,75 315 340 - - 60 
6 2,0 - 0,84 - 40 0,75 315 360 - - 65 
7 2,0 - 0,84 - 36 0,75 315 380 - - 70 
8 2,0 - 0,84 - 34 0,75 315 400 - - 75 
9 2,0 - 0,84 - 29 0,75 315 420 - - 78 
10 2,0 
-
0,84 - 25 0,75 315 440 - - 82 
2. Versuchsreihe 
1 3,8 650 1,6 10 50 0,7 285 600 - - 0 
2 3,8 650 1,6 10 50 0,7 285 600 56,4 0 30 
20 60 0,7 285 500 1,5 
25 68 0,7 285 440 2,5 
25 68 0,7 285 360 4,0 
35 100 0,7 285 320 5,0 
3 3,8 650 1,6 30 70 0,7 285 340 52,8 5,0 45 
J2-Zugabe gestoppt 
4 3,8 650 1,6 10 50 0,7 285 370 - - 50 
4 3,8 650 1,6 5 40 0,7 285 400 - - 55 
6 3,8 650 1,6 < 1 38 0,7 285 440 
- - 60 
7 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 460 - - 65 
8 3,8 650 1,6 <1 30 0,7 285 480 
- - 70 
9 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 500 - - 75 
J2-Zugabe 
10 3,8 650 1,6 10 30 0,7 285 320 46,8 5,0 90 
11 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 290 - - 135 
12 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 305 42,0 5,0 150 
13 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 320 - - 155 
14 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 320 40,0 5,0 195 
15 3,8 650 1,6 < 1 30 0,7 285 330 37,0 5,0 255 
Tabelle 17: Jodvergiftungsversuche in der Kreislaufanlage 
Jod-
Katalysator anteil 
tempo [ppm] 
[CO] 
600 
120 
100-1 100 
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80-1 80 
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temperatur über die Versuchszeit aufgetragen. Sobald der jod-
haltige Gasstrom den Katalysator erreichte, sank die an-
fängliche Katalysatortemperatur innerhalb von 5 Minuten von 
6000 e auf 3200 e ab. Der 02-Anteil im Gasstrom hinter dem Kata-
lysator stieg im gleichen Zeitraum von 10 ppm auf 100 ppm. Da-
mit die Übersichtlichkeit des Bildes 45 nicht verloren geht, 
wurde der NO -Anteil nicht eingezeichnet. Aus Tabelle 17 geht 
x 
jedoch für Versuch 2 hervor, daß der NOx-Anteil von 1 ppm auf 
35 ppm anstieg. Der Jodanteil betrug 56 ppm. 
In der 45. Minute wurde die Jodzugabe unterbrochen. Die Kata-
lysatortemperatur stieg in 30 Minuten auf 500oe. Der 02-Anteil 
im Gasstrom hinter dem Reaktor sank von 100 ppm auf 30 ppm. 
Ab der 90. Versuchsminute betrug die Jodzugabe etwa 40 ppm. Der 
02- und der NOx-Anteil im Gasstrom hinter dem Katalysator 
stabilisierten sich bei 30 ppm bzw. 1 ppm. Die Katalysatortempe-
ratur blieb, durch endotherme Zwischenprodukte verursacht 
(Kapitel 6.8.1), bei 320oe. Für Versuch 2 nach Tabelle 17 sank 
also die Katalysatortemperatur bis an die Temperaturgrenze von 
300oe. Diese Temperatur benötigt man, um mit dem Doduco-Kata-
lysator eine vollständige Rekombination in der Kreislaufanlage 
durchführen zu können. 
Ob eine langfristige Beeinträchtigung des Katalysators durch 
Jod, wie in /43/ vermutet, stattfindet, konnte im Rahmen dieser 
Versuche nicht festgestellt werden. 
Zusarnrnenfas~end kann konstatiert werden, daß in Gegenwart von 
geringen Spuren Jod endotherme Zwischenprodukte entstehen, 
durch die die Katalysatortemperatur absinkt. Bei Unterschreiten 
der Mindesttemperatur wird die Rekombinationsreaktion unter-
brochen. Findet anschließend keine weitere Jodzugabe mehr 
statt, steigt die Katalysatortemperatur wieder an und die H2-
02-Nox-Reaktion findet wieder vollständig statt. 
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9. Zusammenfassende Beurteilung und Vergleich von 
thermischer und katalytischer Rekombination 
In Tabelle 18 sind einige wesentliche Beurteilungskriterien 
der thermischen und katalytischen Rekombination gegenüberge-
stellt. Die Daten beruhen auf den in dieser Arbeit herausge-
arbeiteten Spezifikationen der beiden unterschiedlichen Systeme. 
Die Systeme unterscheiden sich gravierend in der notwendigen 
Mindesttemperatur, in der Möglichkeit außer H2 auch NH3 zu 
verwenden, in der Standzeit und in der Baugröße. 
Der thermische Rekombinator benötigt eine Betriebstemperatur 
von 750oe. Es muß jedoch an dieser Stelle noch einmal erwähnt 
werden, daß diese hohe Temperatur des thermischen Rekombinators 
deshalb-benötigt wird, damit das während der Rekombination ge-
bildete NH3 wieder zerfallen kann (Kapitel 6.5.2). 
Der katalytische Rekombinator kann bei einer Temperatur von 
größer gleich 3000 e betrieben werden. Durch geringe Spuren 
* von Jod sinkt die Katalysatortemperatur, durch die endotherme 
Reaktion verursacht, auf unter 3000 e ab. Eine vollständige Re-
kombination ist dann nicht mehr vorhanden. Es sollte deshalb 
eine Katalysatortemperatur von 5000 e bis 600oe, bezogen auf 
eine jodfreie Atmosphäre, angestrebt werden. Durch geringe 
Spuren von Jod im Gasstrom (bis 40 ppm) sinkt die Katalysator-
temperatur dann bis auf 3000 e ab. Diese Temperatur reicht für 
eine vOllständige 02- und NOx-Reaktion gerade noch aus. 
Bei dem thermischen Rekombinator dagegen ist die 02-' NOx -
und H2-Reaktion bei Zugabe von mehr als 25 ppm Jod nicht mehr 
vollständig, d. h. die geforderten Werte für 02 und NO
x 
kleiner 
als 1 ppm hinter dem Reaktor werden nicht mehr erreicht. 
Ein kritischer Vergleich zeigt, daß die Betriebstemperatur 
des katalytischen Rekombinators gegenüber dem thermischen Re-
kornbinator wegen der nicht auszuschließenden Gefahr einiger 
möglichen Jodspuren im Gasstrom, durch die die Rekombination 
nicht unterbrochen werden darf, sich bis auf eine Temperatur-
*(s. S. 86) 
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Vergleichspunkte thermischer Rekombinator katalytischer Rekombinator 
minimale 300°C Betriebs- 750°C bei Jodverdacht 500°C-600°C temperatur 
02-Maximum im 1 Vol-% 2 Vol-% N2-Strom . 
Jodeinfluß ab 25 ppm ab 40 ppm 
Abrieb keiner nicht bestimmt 
NH3-Bildung nur unterhalb von 750°C keine 
Wartung, keine, Standzeit der ca. alle 3 Jahre Wechsel 
Standzeit Anlage des Katalysators 
getestete bis 700 I/h bei 57 x 2 15.000 I/h I-Kata. Belastung Rohr und 1,2m Länge 
Reduktionsmittel H2 bzw. NH3 nur H2 
H2O-Einfluß bei 750°C keiner keiner 
sehr starke Schwankungen 
Temperaturprofil stetiges Profil der aktiven Schichten 
beobachtet 
Beheizung des entweder durch Heizkreislauf 
Auflöserabgases durch Heizkreislauf oder durch Heizung im Gasstrom 
Bauvolumen des groß (nach Daten aus klein (nach Daten aus 
Reaktors Kapitel 7 180 I) Kapitel 7 6,0 I) 
Tabelle 18: Vergleich thermische und katalytische 
Rekombination 
differenz von 1500 C nähert. 
In wie weit ein ständiger Joda~teil im Gasstrom durch den Re-
aktor zu einer Beeinträchtigung der beiden Reaktoren führt, 
kann heute noch nicht abschließend gesagt werden. Die jetzigen 
Versuche lassen /43/ die Vermutung zu, daß eine stetige Ver-
schlechterung der Wirksamkeit des katalytischen Rekombinators 
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bei der ständigen Anwesenheit von Jod im Gasstrom nicht aus-
zuschließen ist. Ähnliche Tendenzen konnten beim thermischen 
Rekombinator nicht beobachtet werden, allerdings dürfp.n die 
Jodgehalte nicht über 25 ppm ansteigen. Sie können aber auch 
nicht ganz ausgeschlossen werden, da die Reaktorwand eine 
katalytische Wirkung ausübt und daher eine Vergiftung der 
aktiven Zentren denkbar ist. Die relativ hohe Betriebstempe-
ratur von 7300 C wirkt diesem Effekt jedoch entqeqen. 
Eine Besonderheit des thermischen Rekombinators gegenüber dem 
kata~ytischen Rekombinator ist seine Eignung, wahlweise NH3 
bzw. H2 als Reduktionsmittel ohne zusätzlichen Umbau, ein-
setzen zu können. 
Aufgrund der begrenzten Standzeit des Katalysators von ca. 
3 Jahren muß dieser von Zeit zu Zeit erneuert werden. Dazu 
muß der Reaktor geöffnet, der Katalysator entnommen und durch 
neuen ersetzt werden. Der entnommene Katalysator muß dann als 
radioaktives Abfallprodukt einer Endlagerung zugeführt werden. 
Dieser Arbeitsgang entfällt beim thermischen Rekombinator, 
da durch entsprechende Auslegung seine Standzeit in der Größen-
ordnung der Gesamtanlage liegen sollte. 
Der katalytische Rekombinator reagiert bei Unterschreiten 
seiner notwendigen Mindesttemperatur mit einem teilweisen 
Reaktionsabbruch. Dies führt dann zu einer knrzzeitigen un-
kontrollierten Gemischbildung in der Kreislaufanlage. Beim 
thermischen Rekombinator erfolgt ein vollständiger Reaktions-
abbruch bei Unterschreiten der notwendigen Betriebstemperatur. 
Einer auch nur kurzen, unkontrollierten Gemischbildung kann 
daher wirksam vorgebeugt werden. 
Das Reaktorvolumen des katalytischen Reaktors ist bedeutend ge-
ringer als das des thermischen Reaktors. Nach den Angaben der 
Firma Duduco ist eine hundertprozentige Rekombination in einem 
katalytischen Reaktor mit einer 20mm-Schüttung möglich. Aller-
dings benötigt man einen fünf fachen Sicherheitszuschlag, der 
durch Höhe und/oder Breite des Reaktorbettes zu erreichen ist. 
Ein bestimmtes Verhältnis von Reaktordurchmesser zur Schütt-
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höhe ist nicht angegeben /67/. Die Belastung des Katalysators 
sollte den Wert von 15.000 l/hl • Kata. nicht überschreiten. 
Für eine Abgasmenge von 17,5 m3/h (Kapitel 7) ergibt sich ein 
theor. Minimalreaktorvolumen von 6,0 1. Der thermische Reaktor 
benötigt dagegen ein minimales Reaktorvolumen von 180 1. 
Zusammenfassend kann festgestellt werden, daß der thermische 
Reaktor einige positive Elemente gegenüber dem katalytischen 
Reaktor besitzt und sich somit als ein ernstzunehmender Kon-
kurrent des katalytischen Rekombinators empfiehlt. 
10. Zusammenfassung 
Bei der Auflösung der abgebrannten (U/Th)02-haltigen Kernbrenn-
stoffpartikeln in siedender Salpetersäure werden mit der Spül-
und Meßluft Kr, Xe, H2 , Ru04 , J 2 , Rn, Aerosole und NOx frei-
gesetzt. 
Außer der Luft und den Stickoxiden, die nur bei der Reaktion 
von Uran und Uranoxid mit Salpetersäure entstehen, handelt es 
sich um Spalt- und Aktivierungsprodukte. Nach einer ersten 
Aerosol-, Wasser-, NO
x
- und Jod-Abtrennung ist eine gemein-
same Vorabtrennung von 02 und NO
x 
vorgesehen. Bei den bisher 
angewandten Verfahren erfolgt die NO
x
- und 02-Abtrennung mit 
dem Reduktionsmittel Wasserstoff an einem Edelmetall-Kata-
lysator. 
Der Abrieb des Katalysators, seine begrenzte Standzeit und 
seine Anfälligkeit für Vergiftung sind unerwünschte Nebener-
scheinungen. Als technisch einfachere Behandlung bietet sich 
deshalb die thermische flammenlose Rekombination an. In 
der vorliegenden Arbeit werden katalytische und thermische Ver-
fahren zur Abtrennung von NO
x 
und 02 aus dem Auflöserabgas 
untersucht, wobei das Hauptaugenmerk auf die thermische Re-
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kombination gerichtet wird. 
Die Versuche zur thermischen Rekombination wurden in einem Me-
tallrohr (Werkstoff-Nr. 1.4571) und einem Quarzrohr durchge-
führt. Beide Rohre sind geometrisch gleich. Ihre Länge beträgt 
800 mm, der Außendurchmesser 57 mm und die Wandstärke 2 mm. 
Nach einer Vorheizung des Gases auf 4200 C erfolgt die weitere 
Beheizung des Gases bis zu 750°C im Reaktor. Die notwendige 
Heizleistung der Vorheizstrecke und des Reaktors wird durch Man-
telheizungen erbracht. Neben dem bisher üblichen Reduktionsmittel 
Wasserstoff wird Ammoniak als weiteres Reduktionsmittel erprobt. 
Als erstes werden die Gasreaktionen im Metallrohr getestet. Im 
einzelnen wird bei der Verwendung von Wasserstoff als Reduktions-
mittel der N2-Gasstrom mit und ohne Feuchtigkeit, der Sauerstoff-
anteil im N2-Gasstrom, der NOx-Anteil im N2-Gasstrom und der H2-
Uberschuß zur Ermittlung des Reaktionsverhaltens variiert. Nur 
in dem 600 l/h-N2-volumenstrom ist für alle durchgeführten Gas-
eingangs zusammensetzungen ein 02-und NOx-Anteil von kleiner als 
1 ppm im Gasstrom hinter dem Reaktor gemessen worden. Bei der 
Reaktion von NO
x 
mit H2 ist die Möglichkeit der Ammoniakbildung 
gegeben. Bei den untersuchten Testreihen ist bei einer Reaktor-
mitteltemperatur von 730°C ± 20°C kein NH3 im N2-Gasstrom in 
nachweisbarer Menge im austretenden Gasstrom hinter dem Reaktor 
gemessen worden. Bei Reaktortemperaturen unterhalb von 730°C 
± 20°C ist in Abhängigkeit von der Gasgemischzusammensetzung 
Ammoniak nachweisbar. Der 02- und NOx-Anteil liegt unter den 
obigen Versuchsgrößen bis zu einer Reaktormitteltemperatur von 
700°C noch unter 1 ppm. Da das gebildete Ammoniak im Auflöserab-
gas unerwünscht ist und bei einer Reaktormitteltemperatur von 
7300 C ± 20°C in die Elemente H2 und N2 zerfällt, ergibt sich so-
mit für den thermischen Rekombinator mit H2 als Reduktionsmittel 
eine notwendige gemischunabhängige Reaktormitteltemperatur von 
7500 C. Eine Zumischung von Jod in die Gasausgangszusammensetzung 
bis 25 ppm hat keinen Einfluß auf die 02-NOx-H2-Reaktion ergeben. 
Bei der Verwendung von NH3 als Reduktionsmittel im Metallreaktor 
ist in einem 600 l/h-N2-Gasstrom eine vollständige Rekombination 
für einen 02-Anteil bis 0,5 Vol-% in der Ausgangsgaszusammen-
setzung möglich. Am Reaktorausgang ist für einen steigenden über-
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stöchiometrischen NH3-Anteil eine steigende NH3-Menge nachweis-
bar. Der Grund für diesen Sachverhalt liegt darin, daß die 02-
NO
x
-NH3-Reaktion über mehr Zwischenstufen abläuft als die 02-
NO
x
-H2-Reaktion. Es sind daher für eine 02-NOx-NH3-Reaktion 
längere Verweilzeiten im Reaktor nötig. Durch geeignete kon-
struktive Maßnahmen können eine längere Verweilzeit des Gases 
und damit befriedigende Ergebnisse erreicht werden. 
Im Quarzrohr findet nur eine vollständige 02-H2-Reaktion im N2-
Gasstrom statt, wenn kein NO und/oder Jod sich im Gasstrom be-
x 
findet. Durch NO
x 
und/oder Jod im Gasstrom ist die 02-H2-Re-
aktion nicht mehr vollständig. Eine Reaktion zwischen 02' NO
x 
und NH3 findet im Quarzrohr nicht statt. 
Aus den Versuchen ergibt sich, daß die thermische Rekombination 
in einern hitzebeständigen Metallreaktor, die Oberfläche des 
Reaktors wirkt hier katalysierend auf die Reaktion, möglich ist. 
Als Reduktionsmittel können H2 und NH3 verwendet werden. Bei 
einer Reaktormitteltemperatur ~ 7300 e ± 200 e liegen die 02' NO
x 
und NH3-Anteile hinter dem Reaktor unter der Nachweisgrenze. 
Auf der Grundlage der Versuchsergebnisse ist ein wartungs-
freundliches Reaktorheizsystem mit Naturumlauf des Heizgases 
empfehlenswert. 
Aus Vorversuchen in einer Laboranlage ist ein Rutheniumkataly-
sator der Firma Doduco, Sinsheim, gefunden worden, der. 02 und 
NO
x 
bis kleiner als 1 ppm entfernen kann, wobei sich bei Tem-
peraturen über 4000 e kein NH3 mehr im Gasstrom nachweisen läßt. 
Dieser Katalysator wird nun in einer N2-Kreislaufanlage ein-
gebracht. Es zeigt sich, daß ein überstöchiometrischer Hi-Anteil 
von 10 % für eine vollständige Rekombination von 02 und NO
x
' 
wie in Laborversuchen nachgewiesen, in der Kreislaufanlage 
nicht mehr ausreicht. Der überstöchiometrische H2-Bedarf be-
trägt hier 20 %. Durch die Zugabe von Jod in den Kreislauf-
gasstrom sinkt die Katalysatortemperatur sofort, so daß der 
Sauerstoff und die Stickoxide nicht mehr im erforderlichen 
Maße reduziert werden. Es empfiehlt sich daher eine Katalysator-
temperatur von 6000 e in der jodfreien Atmosphäre, so daß bei 
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einem plötzlichen Temperaturabfall infolge von Jodzufuhr die 
zur 02-NOx-H2-Reaktion notwendige Temperatur noch gegeben ist. 
Wie die Versuche an der Kreislaufanlage zeigen, sinkt bei einem 
Jodanteil von 40 ppm im Gasstrom die Katalysatortemperatur 
auf 300oC. Bei dieser Temperatur beträgt der 02-Anteil ~ 30 ppm 
und der NOx-Anteil ~ 10 ppm im Gasstrom hinter dem Katalysator. 
Abschließend läßt sich sagen: 
Bei der Verwendung eines thermischen Rekombinators können 
Ammoniak und Wasserstoff als Reduktionsmittel verwendet 
werden; beim katalytischen Reaktor nur Wasserstoff. 
Die Betriebstemperatur im katalytischen Rekombinator muß 
wegen eventueller Vergiftungsprodukte im Gasstrom etwa 
6000 C betragen und liegt damit nur um 1500 C niedriger als 
beim thermischen Rekombinator. 
Beine Systeme sind gegen geringe Spuren von Jod (thermisch 
bis 25 ppm, katalytisch bis 40 ppm) unempfindlich. 
Die Wartung des thermischen Rekombinators ist minimal, 
während die Wartung des katalytischen Rekombinators (Kata-
lysatorwechsel u. a.) aufwendiger ist. 
Bei dem thermischen Reaktor tritt kein Abrieb auf, bei dem 
katalytischen Reaktor muß dagegen mit Abrieb gerechnet wer-
den. 
Der thermische Reaktor benötigt für die gleiche Rekombi-
nationsleistung etwa das 30fache Bauvolumen gegenüber dem 
katalytischen Reaktor. 
Die Versuche haben keinen eindeutigen Vorteil für eines der 
beiden Systeme ergeben. Vor einer Entscheidung sollte eine 
Kosten-Nutzen-Analyse erstellt werden. 
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16. Anhang 
In den Bildern 47 bis 58 sind die Ergebnisse aus den Versuchen 
nach Tabelle 10, Kapitel 6.5.3, dargestellt. Es sind die Ver-
läufe der ° 2-, NOx - und NH3-Anteile in trockener und feuchter 
N2-Atmosphäre über die Reaktormitteltemperatur (RT) aufge-
tragen. Die vor dem Reaktor in den N2-Gasstrom zugemischten 
Gaszusammensetzungen sind: 
Gasgemisch 1 : 0,5 Vol-% 
°2; 750 ppm NO 
Gasgemisch 2: 0,5 Vol-% 
°2; 1500 ppm NO 
Gasgemisch 3: 1,0 Vol-% 
°2; 750 ppm NO 
Gasgemisch 4: 1,0 Vol-% 
°2; 1500 ppm NO. 
Während der N2-Gasstrom die Volumenströme 600 l/h, 800 l/h 
und 1000 l/h annimmt, ist die Gaszusammensetzung vor dem Re-
aktor und der H2-tlberschuß, bezogen auf 730
0 C ± 20oC, in jedem 
Bild konstant. 
Um die Ubersichtlichkeit der einzelnen Bilder zu bewahren, 
sind nur die ° 2-, NOx - und NH3-Anteile bis 600 ppm im N2-Gas-
strom hinter dem Reaktor berücksichtigt worden. Die gestrichelte 
Linie bedeutet Versuchs serie mit feuchter N2-Atmosphäre, die 
durchgezogene Linie bedeutet Versuchsserie mit trockener N2-
Atmosphäre. 
Wie aus den Bildern allgemein zu erkennen ist, werden bei 
Unterschreiten der Reaktormitteltemperatur von 7500 C erst 
NH3-Anteile, bei weiterer Temperaturabsenkung NH3- und 02-An-
teile und nach weiterer Temperaturabsenkung NH3-, 02- und NOx -
Anteile im N2-Gasstrom hinter dem Reaktor nachgewiesen. In 
den Bildern 47,48,50,51,52 und 56 ist deutlich zu erkennen, 
daß der NH3-Anteil ein Maximum überschreitet. Durch die Zu-
gabe von 10.000 ppm H20 verschoben sich im Vergleich die ent-
sprechenden Kurven für NH3 zu höheren Temperaturen und für 02 
und NO zu niedrigeren Temperaturen als bei den Versuchen mit 
x 
trockener N2-Atmosphäre. 
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